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Introduccion.

A partir del afio de 1986 se abre una nueva etapa para la superconductividad con el
descubrimiento de los llamados Superconductores de Alta Temperatura (SCATS) cuyas
temperaturas criticas hoy en dia, llegan a ser orden de 131K y que exhiben comportamientos
diferentes en sus propiedades en relacion a los superconductores tradicionales. Uno de cllos
es el alto campo critico que pueden soportar sin volver al estado normal, lo que hace pensar
que estos materiales pueden ser utilizados para producir electroimanes que generen campos
magnéticos mucho muy grandes. Sin embargo, esto también esta limitado por la densidad de
corriente que pueden soportar, pues si ¢l campo magnético no los devuelve al estado
normal, la corriente si lo podria hacer. Vemos pues, que se hace necesario tener métodos de
medicion que determinen la maxima corriente que puede soportar el superconductor, la
denominada corriente critica I

Las densidades de corriente critica (J¢) que exhiben las ceramicas de SCATSs en bulto
son muy pequeas, del orden de 103A-cm'2 a temperatura del nitrogeno liquido y no sirven
para las aplicacioncs antes mencionadas. No obstante, las peliculas delgadas epitaxiales que
se hacen a partir de esos materiales, llegan a tener densidades de corriente critica de hasta
107A-cm'2 a temperatura del nitrogeno liquido, comparables a las mostradas por los
superconductores tradicionales a temperatura del helio liquido.

En las mediciones de I, cominmente se emplea la técnica por contacto, en la cual se
sueldan cuatro puntas a la muestra, Por las de los extremos se hace circular una corriente y
en los contactos intemos se mide el voltaje. Micntras la corriente se encuentre por debajo de
I, no se logra detectar voltaje alguno, y cuando se observa la aparicion de una sefial de
voltaje se dice que se ha llegado a la corriente critica de la muestra. En las peliculas delgadas
los contactos se pegan a su superficie mediante soldadura de plata; estos contactos pueden
estropear la superficic del superconductor al contaminarla, ademas de que, dado que [a
corriente que se hace circular para realizar este tipo de mediciones es muy grande, los



contactos se caliontan bastante por efecto Joule llegando a dadar las propiedades
superconductoras de la pelicula,

Por olro lado, existen también métodos inductivos de medicion basados en la
respuesta de la magnetizacion que presentan los superconductores tipo I a los que
pertenccen los SCATSs. Uno de ellos es el que aqui se propone. Este método estd basado en
la respuesta no lineal a un campo magnético externo que presentan los superconductores
tipo 11, y consiste en generar un campo magnético mediante una bobina, cercana a la
superficie de la muestra, lo cual induce una corriente de apantallamiento en el material,
mediante un amplificador de deteccion sincrona (Lock-in) se monitorea ¢ comportamiento
det tercer annénico en el voltaje de la bobina y cuando la corriente inducida iguala a la
corriente critica, este armonico tiega a su maximo (ver seccion 2.2) por lo que se logra asi
medir J..

Ef objetivo de esta tesis es la construccion, prueba y puesta a punto del equipo de
medicion pafa el monitoreo del tercer armonico asi como el estudio por este método de J,
en peliculas delgadas. Asi pues, se construyd la parte electronica (elaborando un par de
circuitos) y se armo el sistema complementindolo con aparatos comerciales; se fabricaron
dos tipos de sondas (una para la medicion en nitrogeno liquido (77K) y otra para mediciones
en un refrigerador de ciclo cerrado en el intervalo de 12-300K); se disefiaron y construyeron
los portamuestras correspondientes para peliculas delgadas y se fabricaron bobinas de
alrededor de 300 vueltas de alainbre de cobre calibre 50, se hicicron pruebas en cuanto a las
condiciones del equipo y se determinaron los parametros para el funcionamiento optimo y
por tltimo, se hicieron mediciones de J, vs T ¢n varias peliculas delgadas y se encontrd una
dependencia en funcion de 1a calidad de las muestras.

La tesis que aqui se presenta se divide en cuatro capitulos. En el Capitulo | se dan
los aspectos generales de los superconductores, en donde se comienza por una breve
introduccion historica de fo que ha sido ia superconductividad desde sus inicios en 1911
hasta el descubrimiento de los Superconduciores de Alia Temperatura Critica a finales de la
década de los 80's. Se describen y explican los conceptos de temperatura, campo y corriente
criticos. Y sobre este ultimo tema se hace un mayor énfasis dando a conocer el modelo de
Bean para ¢l estado mixto en los superconductores tipo If, que describe la histéresis en fa
magnetizacidn que muestran este tipo de superconductores y que se relaciona directamente
con el valor de la corriente critica del material, aparte de predecir la gencracion de
armanicos impares en la respuesta magneélica de un superconductor tipo 11,



En el Capitulo 2 se describe la parte experimental de este trabajo, empezando por
dar a conocer los métodos de medicion de J; que se utilizan cominmente, por contacto y
por magnetizacion, despuds de lo cual se discute uno de los métodos que aqui se ha llamado
Sistema por induccion. Se describe en gencral el disello experimental, que involucra el
equipo electronico, las sondas de medicion y los sistemas de refrigeracion utilizados. En
seguida se hace una breve descripcion de la preparacion de las muestras, desde la
sinterizacion de los blancos hasta el deposito de peliculas delgadas mediante espurreo
catodico y de la caracterizacion de estas ltimas por medio de su resistencia, susceptibilidad,
espesor y estructura, '

Los resultados experimentales se presentan en el Capitulo 3, en donde se discuten Jos
mejores pardmetros para la utilizacion del equipo de medicion, asi como un par de métodos
para realizar las medidas. Se dan a conocer las medidas hechas en peliculas delgadas de
YBa;Cu304, en relacion con los parametros de las muestras, obtenidos por medio de la
caracterizacion de sus propiedades y se discute la viabilidad de la aplicacion de peliculas
delgadas de SCATSs a la produccion de bobinas superconductoras.

Por {ltimo, en e} Capitulo 4 se presentan las conclusiones y las perspectivas de
trabajo a futuro.
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Capitulo 1

Superconductividad

L.1 Introduccion.

H. K. Onnes, en el afo de 1911 {1}, descubrio el fenomeno lamado
superconductividad en el que por debajo de una cierta temperatura critica (T), un material
pierde por completo su resistencia al paso de una corriente eléctrica. En 1913 ¢l mismo
cientifico observd {2] que al aplicar un campo magnético, los superconductores recuperaban
su estado normal después de que éste rebasa un campo critico (H) y en 1916 Silsbee [3)
detect un efecto analogo para un valor critico en la corriente (I). Afios después, en 1933,
Meissner y Ochsenfeld [4] descubrieron una nueva propiedad de los superconductores: el
diamsgnetismo perfecto, es decir, la expulsién de un campo magnético aplicado al material
H, (Efecto Meissner), para Hy < H,.

Durante los afos que siguieron, se hicieron muchos trabajos en relacién 2 la
bisqueda de temperaturas criticas mayores, ast como del estudio de las propiedades
superconductoras, a la par que se avanzaba en la interpretacion tedrica de la
superconductividad. En la referencia {8] se puede encontrar una amena resefia historica
sobre e} asunto.

Hasta antes de 1986, la temperatura critica mas alta era de 23.2K para el Nb3Ge
(que apenas rebasaba la temperatura de ebullicion del Hy liquido). En ese afie K. A. Miller y
J. G. Bednorz {6) reportan posible superconductividad en el sistema Ba-La-Cu-O a 30K,
articulo que como se sabe, causd una gran expectacion e interés renovado por la
superconductividad; en 1987 las mediciones de T, en funcion de la presion interna del



malerial sugieren la sustitucion del La por un ion mis pequefo, por lo que muy pronto se
sintetiza un nuevo sistema que alcanza T=93K [7] en una de sus fases: YBayCuyOq,
siendo el primero en rebasar la temperatura de ebullicién del nitrégeno liquido. Para el afo
de 1988 se aumenta la lista con dos sistemas mas; BiSrCaCuO {8] y TIBaCaCuO [9), con
temperaturas criticas miximas de 110K para ¢! primero, y 125K para e! segundo y més
recientemente con HgBaRCuO (R = La, Nd, Eu, Gd, Dy, Y) [10] cuya T, es del orden de
131K. En la figura 1.1 s grafica T, vs. aflo de descubrimiento, en donde se puede observar
¢l gran salto que hubo a partir de 1986.

En las secciones que siguen se verin los pardmetros que limitan la
superconductividad, que como se dijo al principio de esta seccion, s trata de la temperatura
critica T, el campo magnéticp critico H,, y por dltimo, la corriente critica I, sobre la cual se
hara un mayor énfasis pues cs el tema de este trabajo de tesis.
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Fig. 1.1. Temperatura crifica de los superconductores en funcién del afio de descubrimiento.



1.2 Temperatura Critica

En la medicion de la resistencia eléctrica de los superconductores se observa una
caida brusca a un valor nulo por debajo de una temperatura de transicion mayor que 0K, la

cual es denominada Temperatura critica (T) del material. En la figura 1.2 se puede observar
1a medida hecha para una cerimica de YBayCu304.5 con T=89K.

No obstante, Ia resistencia nula sdlo se aplica al comportamiento del superconductor
al paso de una corriente directa, pues en el caso de una corriente altema, el material ofrece
una cierta impedancia que es mayor entre mAs grande sea la frecuencia de la setal alteriia
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Fig. 1.2. Resisiencia en funcién de 1a iemperaiurs para una cerimica de YBo,Cu,0, ; con T = B9K.

1.3 Campo critico.

Los superconductores poseen dos longitudés caracteristicas: la longitud de
penetracion de London (A) que se relaciona con la respuesta de! material a un campo
magnético aplicado y la longitud de coherencia (£) que es 1a dimension de los portadores de



carpa en o estado superconductor (Pares de Cooper). Ginzburg y Landau [12) proponen
un parametro  tal que k = A/ y que divide a los superconductores en dos tipos. El calculo
refinado por Abrikosov [13) muestra que para x < | / 2 ¢ superconductor es tipo 1,
mientras que para k > 1/ Y2 pertenece al tipo II.

En presencia de un campo aplicado, los superconductores Tipo I en general pasan
por dos estados: nommal y superconductor, no obstante dependiendo de su geometria o la
direccion del campo aplicado, se presenta un tercer estado denominado intermedio [14).
Mientras que los superconductores Tipo TI presentan invariablemente tres estados: normal,
mixto y superconductor, no importando ni la geometria del material ni la dircccion del
campo magnético aplicado.

Si se¢ somete al superconductor a un campo magnético aplicado Hy, se originan en su
superficie corrientes de apantallamiento de tal forma que la induccion magnética sblo
penctra hasta la (lamada longitud de penetracion de London (A) [15) siendo B=0 en el
interior del material. Para superconductores tipo I, cuando H, alcanza el valor de H, el
material recupera el estado normal y las corrientes de apantallamiento desaparecen. Para los
superconductores tipo I, por otro lado, existe un estado totalmente superconductor en ¢l
que sc da un efecto Meissner completo hasta un campo critico inferior H, después del cual
se presenta el estado mixto. En este estado, el campo magnético penetra parcialmente en el
material, dando origen a pequefias regiones normales en forma de filamentos paralelos a la
direccion en la que es aplicado el campo extemno. El flujo magnético que atraviesa cada una
de estas regiones, lo hace de maners cuantizads. Cada filamento sc encuentra rodeado por
una corriente persistente en forma de vortice, y puesto que en todos los filamentos o
también denominados vortices, tiene el mismo sentido, se provoca una repulsion entre ellos
dando como resultado un arreglo hexagonal para los superconductores Iradicionales como
lo muestra la figura 1.3a, No obstante, para los superconductores de alta temperatura
(SCATS3), en las peliculas y 1a mayoria de los monocristales, se obscrva un patron amorfo
denominado vidrio de vortices (flux glass).Ver figura 1.3b.

Cuando el campo magnético alcanza el valor del campo critico superior He,, que es
bastante alto, el estado mixto termina y el material se vuelve tolalmente normal. Para los
SCATS, que son superconductores tipo If en extremo (x >> 1 / 2), H,, es tan grande que
es imposible de medir a bajas temperaturas, por ejemplo para YBayCu3O;5 su valor

extrapolado a 0K es de 670T cuando el campo aplicado es paralelo al plano cristalografico



ab y de 120T a lo largo del eje ¢. Esta anisotropla es caracteristica en las propiedades

superconductoras de los SCATs.
8) b)
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Fig. 1.3. Red de vortices pars superconductores tipo 1L 8) Pstron bien
ordenndo pars superconductores tradiclomales, b) Vidrio de vértices
(fiux glass) pars los SCATs.

1.4 Corriente Crltica.

Anteriormente se vio que el efecto Meissner involucra corrientes de apantallamiento
que impiden la entrada de campo al interior del material cuando éste es sometido a un
campo magnético externo. Para los superconductores tipo | el campo critico se relaciona
directamente con la llamada comiente critica I, que es la mixima corriente que puede
circular en un superconductor antes de pasar al estado normal. Asi pues, cuando al material
en estado superconductor se le aplica un campo extemo y se suments su intensidad, las
corvientes de spantallamiento también aumentan hasta que se akanza I; (y por ende H,).
Esto hace que el material pase al estado normal, Por otro lado, si se hace pasar una corriente
por ef material en ausencia de campo aplicado, esta corriente geners un campo magnético
que penetra hasta A, de modo que la corriente aplicada solo circula en una capa de este
mismo ancho, pues en caso contrario habria densidad de campo en todo ¢ material lo cusl
es imposidle. Cuando el valor de§ campo producido por Ia corriente alcance el valor de H,,
la corriente también habré llegado a su valor critico I,.

Para fos superconductores tipo I, el comportamiento es igual al dfscutido
anteriormente en el estado superconductor, en donde se da un efecto Meissner completo,
pero por arriba de H no se alcanza todavia el estado normal sino el mixto por lo que no se



habla de una corriente critica en relacion con las corrientes de apantallamiento. En el estado
mixto, los vortices mantienen un arreglo mientras no haya una fuerza que los haga moverse.
En genenal, dado que Ia red cristalina del material no es perfecta, existe una fuerza de anclaje
determinada por las impurezas ¢ impersfecciones del material [16].

Puesto que el conjunto de filamentos puede considerarse como una red vorticial,
como s¢ muestra en la figura 1.4, basta con que algunos y no todos eilos estén anclados por
efecto de las impurezas, y esto tendrk como consecuencia la existencia de una fuerza de

anclaje promedio fp para la red completa.

:

Fig. 1.4. 0) Redde virtices en o) estado misto. &) Fuerza de Lorestz provocads por uns
corriente que pase & travis del superconductor. ¢) Comparacién entre las dimensiones del
virtice y ins fongitudes de penetracién de Landon y de cohereacis



En el caso de un alambre, si se hace pasar una corriente por el superconductor, ésta
circulara a través de todo el material, a diferencia de los tipo I'y no nada mas en la superficie
puesto que ¢f flujo de campo magnético penetra en pequeiios filamentos. Esta corriente y el
campo magnético de los vortices provocan una fuerza de Lorentz (figura 1.4b) en el
material:

Fi.=ilndgsen @

donde | = longitud del alambre, i = corriente aplicada, 6 = angulo cntre la direccion
de corriente y el campo magnético, y nd, = densidad de flujo promedio, donde ¢, es ¢! flujo
en cada filamento y n nos da cf nimero total de vortices por unidad de Area.

La longitud total de todos los vortices en el material es nlA, donde A es el area de la
seccion transversal a la corriente, por lo que la fuerza promedio por unidad de longitud del
vortice ¢s (i / A) ¢ sen 6. Podemos observar que i / A es la densidad de corriente J, por lo
que en términos de estas cantidades anteriores la fuerza de Lorentz por unidad de longitud
para cada vortice queda expresada como sigue:

f.=Tdysend n

Cuando esta fuerza es menor que fp los vortices permanecen anclados, pero al ir
aumentando la cormiente, comienzan a moverse y se dice entonces que ésta ha tomado el
valor de la corriente critica. No obstante, el material no ha Hegado al estado normal, sino
que continia aun en el estado mixto, pero su resistencia ya no es nula sino que hay una
contribucion resistiva debido al movimiento de los vértices, y ésta va subiendo conforme se
aproxinia al estado normal en donde se recupera la resistencia total del material, lo que
ocurre a valores de corriente inayores que 1.

1.4.1 Flujo de vértices,

Puesto que la fuerza de anclaje f tiene que ser rebasada para poner a los vortices en
movimiento, de la ecuacion 1.1 se deduce que el valor de J. estd dado como:

Je =t/ (4 sen) " (12)



Es decir, J aumenta hasta que en Jg, i, se hace igual a f,

Si cansideramos ¢l caso de la fig. 1.5a en ¢l que se hace fuir una corriente i a través
del material que se encuentra a su vez inmerso en un campo magnético externo Hy, se
producird una fuerza de Larentz fj, sobre cada uno de los vortices o fitamentos. Suponiendo
que fi, > £, los vortices comenzardn a Imoverse, pero como para una corriente dada, el
valtaje observado no depende del tiempo, es decir, el movimiento de los filamentos no es
acelerado, entonces se puede visualizar al material como si fuera un medio viscoso con una
constante de viscosidad 1. La fuerza neta por unidad de tangitud actuande sobre el vortice
que se nucve con velocidad v entances se puede ver coma:

f::nv (13)

Pero puesto que no hay aceleracion, la fuerza f; que la red cjerce sobre el vértice
serd igual y opuesta a la de (1.3) por lo que:

fr=-nv (14

Ahora bien, la velocidad v de los vortices tiene dos componentes, una de ellas v,
estd en la direccion de la corriente aplicada y su magnitud es menor que la velocidad v; de
los electrones que transportan la corriente, Por otro lado, gracias a la fuerza de Lorentz, se
tiene una velocidad vy, que es perpendicular a la corriente de transporte y al campo
magnético aplicado por lo que la resultante v s¢ encuentra a un angulo § de la direccion de
1a carriente i (Ver fig. 1.5a).

Cuando el vortice ¢s puesto en movimiento, la velocidad de los electrones de
corriente en relacion al vértice es (v - v), esto produce una fuerza de Lorentz fi

perpendicular a esta nueva direccion y al campo H, (fig. 1.5b) y cuya magnitud esté dada
por:

.

fi={vi-vinged, (1.5)

Donde ng es la densidad de pares de Cooper y e la carga del electron. Podemos
aobservar que ) es la fuerza f de la que se estaba hablando en (1.3), por lo que sustituyendo
el valor dado por (1.5) resulta:
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fvi-v|=(mvinged, (1.6)

H®

(2) (b

Fig. 1.5 Dlagramas de veloclded y fuerza pars e} movimiento de vortices. a) Disgrama de velocldades con
vievelocidad de los electranes portadores de la corricnle, v= velacidad del vartice vy = camponcate de v dada por
Is fuerza de Loventz que actis sobre ¢ vorllee, v.= componente en direccion de Is corriente aphieada,
b) Disgrams de fuerzss, con = fuerza que 1 red cjerce sobre ¢l vortlee, h= la fuerza de Lorentz,
(vv) = velocidad relativa entre los edectranes de In corriente 1 y ef vartlce, y § = dngula entre ln velocidad vy I
diveccion de ia corriente ).

De la fig. 1.5b vemos que el angulo § queda en términos de ia expresion anterior
como;

E=tant{n/ (nge d,)} (1.7)

Asi pues, se puede ver quie eatre mas viscoso sea el sistema o bien entre mayor sea la
fuerza de anclaje, el Angulo § estard més proximo a 90° y los vortices se ntoveran
perpendicularmente a la corriente de transporte. Las mediciones hechas en 1a mayoria de los
superconductores lipo Il muestran que & es muy préxima a 90°,

Cuando es considerado el efecto de la temperatura en el flujo de vortices, resulta que
a una corriente menor que I pero cercana a ella, las fluctuaciones rmicas permiten que la
red de vortices se mueva, lo cual ocasiona el régimen denominado flux creep, en donde
existe una resistencia no 6hmica que depende fuertemente de fa temperatura. En la figura 1.6
se pueden ver ambos estados: ¢l flujo de vortices o flux flow y el flux creep, para muestras
con difetentes grados de impurezas.
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Fig. 1.6. Representacion caquemétics de uns grifica 1-V pars los estados de movimiento
de Jos vortices; flux flow y flux creep, para dos muesirss con difereate concentracion de
defectos, Se puede notar que (ns corrientes criticas son también diferentes.

1.4.2 Ciclo de kistéresis, Modelo dc Bean,

El tipo, cantidad y distribucion de las inhomogeneidades en el material causantes de
1a fuerza de anclaje sobre los vortices estdn altamiente relacionados con la corriente critica
que se pueda tener, como lo muestra la ecuacion (1.2}, ya que para mayor £, mayor J. Se ha
visto también que existe una estrecha refacion en el comportamiento histerético en la
magnetizacion como funcion de la pureza del material, mostrando que entre menos defectos
tengs éste, menor es Ja histéresis observada cuando se aplica un campo magnélico que se
aumenta y después se disminuye. En cambio, cuanto mayor nimero de defectos se tienen en
ia muestra, mayor serd 1a diferencia cn las curvas de magnetizacion obtenidas, dependiendo
del camino que haya seguido el campo magnético aplicado. En la figura 1.7 se puede ver el
comportamiento de la magnelizacion para los superconductores tipo 11 que muestra la
diferencia de ia magnetizacion (AM) para campos aplicados creciente y decrecientemente.



Fig. 1.7. Ciclo completo de Ia histéresis observads ¢n |s magwetizaciin de los

superconductores tipo I1 em funcién del campo magnético aplicado. La limea punteads
representa Is respuests inlcial de la muestra enfriads por debajo de Tools quescie
spilca um campo magnético sumentando su valor basta un cierto miximo mucho mayor
que Heq pero menor que Heg. Mientres que I lines soiids es In respucsta abservads al Ir
disminuyendo ef campo y luego Invertlr su polaridad hasts un miximo equivaiente sl

alcanzado antes en el eje positiva. Las flechas Indican Is direccién seguida durante el

proceso ¥ AM es Is magaetizaciin remanente que e igusl 8 I diferencls entre lns

magnetizaciones para campos splicados creciente y decrecientemente.

La irreversibilidad en las curvas de magnetizacion fue explicada por Charles P. Bean
mediante un modelo para el estado mixto {17, 18], que por otro lado permile hacer
mediciones indirectas de J; utilizando esas curvas de magnetizacion (Ver Seccion 2.1.2).

La suposicion fundamental del modelo de Bean es que J,. es independiente del campo
aplicado para campos menores que H, y ademis que cualquier fuerza electromotriz por
pequeda que sea, inducira a las corrientes a fluir localmente. Por otro lado, el material en ¢l
estado mixto se supone formado por una malla filamentaria con campo critico muy alto,
rodeada por intersticios de campo critico muy pequefio, es decir, de material tipo 1. Cabe
aclarar que el modelo utiliza cantidades fisicas promediadas en toda la muestra como B y J,
asi que no considera la penetracion local en forma de filamentos.



Considerando ¢l caso de una placa de espesor d, como lo muestra la fig. 1.8a se
observa que la induccion niagnética penetra totalmente el espécinten cuando el valor de B es
igual a un ciesto B*,

Por la ley de Ampere y teniendo en cuenta que J y B son independientes, se deduce
que ¢l campo decrece lincalmente con fa distancia, asi pues fenemos que;

VxB=j,J (1.8)
en una dinvension queda como:

AB(x)/ 3x=pyd (1.9)
Integrando resulfa en:

B=p,dx (1.10)

Despejando x, se puede observar que la induccion magnética sélo penetra hasta una
cierta longitud:

x=B/(1gd) (.11

En este caso, las comrientes de apantallamiento circulan en la capa superficial de
espesor x. Cuando x = d/2, B penetra por compito a fa placa. Denominando B* al valor de
dicha induccion, y sustituyendo d/2 en (1.11) obtenemos:

B* =(udJc)/2 (1.12)

donde J indica el valor de Ia densidad de corriente critica, pues a densidades de flujo
magnético mayores que B*, fas corrientes fluyen en todo €l espécimen.

Teniendo el caso de que un campo H,, es aplicado y luego removido, la superficie
siente entonces una fuerza electromotriz opuesta a la sentida mientras el campo era
incrementado, lo que provoca que lss corrientes de apantallamiento se reviertan, dando
como resultado un flujo atrapado (figura 1.8b), ef cual no desaparece hasta aplicar H, / 2 en



forma inversa, asi pues se tiene un ciclo de histéresis. En este caso, Bean encuentra que la
induccion magnética para una placa puede expresarse de la siguiente manera:

B =HHy/ 2H* & (H2 - Hy2) /4H*  para [Hg| < [H¥| (1.13)
donde H, es un valor maximo de H; el signo mas se aplica para un campo aplicado
creciente, ¢ signo menos para un campo decreciente y H* es la intensidad de campo

comrespondiente a B*, Para obtener Ia magnetizacion a partir de (1.13), se usa:

H=(B/j)-M

a) b)
B
28" — -
B — . [ - j —
lB‘ Sy — * \ 4 ’
) \ /
B-0 B=0
d d

Fig. |8, Peneiracidn de B &n una placa de cespeser d para un eampo aplicado paralelo & Ia placa. a) Pars
distintos valores de Is Inducclén magnética, campo creciente. b) Campo decreclenle desde B* (linea puntcada),
ndtese que queda un flujo strapuda (marcado con la linea sollds).

Cuando {Hy| > [H*), la ecuacion (1.13) ya no es valida y se tienen otras expresiones
[19] que convergen a esta misma para H, = H* excepto por un prefactor que depende de la
geometria estudiada. La corriente critica (en funcion de B y T) se puede obtener de las
curvas de magnetizacion experimentales; para una placa de espesor d se reporta J20] que:

J(A-em?)=20AM /d (1.14)



- Genceracidn de armdnicos.

Si se aplica a la muestra un campo magnético oscilante de la forma H = Hycos(at), la
induccion magnética dada por k ecuacion (1.13) se puede escribir como:

B = [H,2 / 4H*(H)] [2cos(ot) £ sen(at)] (1.15)

Venios que B no es una sefal sinusoidal pura y en consecuencia la magnetizacion
tampoco. Desarrollando en series de Fourier {21], B(t) se puede espresar en fumcion de
SENOS Y COSENos Como:

B =% oysen(not) + Breos(nat) ]
n=|

Donde los coeficientes estan dados por las siguientes integrales:

n
o= (1/r) ,‘. B(t)cos(not)d(ot)

-

n
Bp= (V/n) I B(t)sen(not)d(wt)

-n

Ji et al (19] reportan para Hy < H* (en una placa) los coeficientes a y § como sigue:

ay=Hg2 / (2H*) (1.16a)
ay=0, paran>| (1.16b)
Bq=0, paran par (1.16c)
Bu= - (M2 /H*) [ (2/m) (n-2) n (1+2) ] (1.164)



Para Hy > H* las expresiones son mucho més complicadas; en este trabajo interesa
en particular cl tercer armonico como se vera més adelante, por lo que aqui solo se muestra
¢l resultado con n =3 para la sefial en fase:

By= (ZH*Y(3n) + (4RH*) V([ / 2] | [(cossX - 1)/ 5 ] + [cosX -1 ]
+ [Hg2 + 2(H, - H*)2][(cos3X - 1)/3 |
- 2Hg[H, -2H*] | [(cos3X -1)/ 3 |+ [cos2X - 1]/ 2] }
(117
Con X=cos![1-2H* Hy), 0 <X <x

Asi pues se observa que la induccion magnética csta compuesta por términos
arménicos de los cuales solo los impares sobreviven ain cuando se agregue un campo
aplicado D.C., pues en este caso solo basta remplazar H por H + H(D.C.) en (1.13) y las
ecuaciones desarrolladas en esta seccion no picrden validez.

Atn cuando el modelo dec Bean es muy simplificado, describe bien el
comportamiento observado en las peliculas delgadas; en las ceramicas, por otro lado, no se
ajusta, por lo que se recurre al modelo de Anderson-Kim [22] que considera una
dependencia explicita de J. en funcion de B.

1.4.3 J. en Superconductores de Alta Temperatura.

La densidad de corriente critica en los materiales en bulto ¢s muy baja debido a los
Hamados enlaces débiles (weak links), es decir, puesto que las ceramicas estan constituidas
por granos, las fronteras entre los mismos pueden estar separadas por una pequeia cantidad
de material que claramente tiene una menor 1. que el resto del material, por lo que
facilmente se convierten en partes normales y al constituir el tinico camino que puede seguir
fa corriente circulante en el SCAT, producen disipacion a muy bajas densidades de corriente
en comparacion con los superconductores tradicionales (Ver figura 1.9).

Por otro lado, como se menciond anteriormente, J. ticnc también un caricter
anisotropico 23], siendo menor fa J que circula paralela al ¢je ¢ que la que lo hace en el
plano ab, una de las razones por las cuales, J, para las peliculas delgadas y monocristales es
mis alta que para las peliculas policristalinas y los materiales en bulto, Hay que tener en
cuenta también, que la alta orientacion del cristal en las peliculas y monocristales reduce las
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fronteras de grano y en consccuencia evita el problema de los enlaces débiles, lo que
incrementa la magnitud que J,. puede alcanzar. Aunque los valores de J; son del orden de los
obtenidos para los superconductores tradicionales, 1a ventaja que ticnen los SCATs es que
gracias a sus altas temperaturas criticas, las aplicaciones pueden ser llevadas a temperaturas
del nitrégeno liquido, de ahi uno de los intereses en estudiarl os.

J (Wep?)
. _ Pelicula epitaxisl de
10 —_—, _,_gn_afup,(nx)
.\_\
10 \\

107 Alumbre de Bi2212-Ag

- \(4-21()\\:"11 142K
10’ i
umr% 5,07

lozP"\ ,\\

107

10 NN
\ Cerfmica en bulto de
N YBIPL’OI
1L 13 12 | | (71|K) -1 E(T)
0 10 10 10 1 10 100

Fig. 1.9, Jc va. campo splicado pars supervonductores tradiciensles (NbySe y NbTi) y SCATs: YBaCuO (en
baulee, pelicula deigads y slambre fundidsmente texturizado) y Bi2212 (slambre com plsts). En donde también se
indican iss tempernturas de medicién pars cads carva.

Para peliculas delgadas de YBayCu307.5, Jo~107 A/em? a T = 4K en campos de 0 a
1 Tesla y a 77K su valor s reduce por un factor de aproximadamente 10 veces (Ver figura
1.10). Para los buenos monocristales el valor es regularmente 30 veces menor que el de las
peliculas, Is razdn parece ser que el anclaje es mejor en las peliculas que en los
monocristales,
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Fig. 1. 10. J, en funcidn de 1a temperatura (Unidades de 10°AJem?) pars una pelicula de Yi3a,Cu 0, a difercntes
campas magnéticos aplicados en dos diferentes artentnciones; paralelo al plano ab y a lo largo del eje ¢

Para aumentar las densidades de corriente critica, cominmente se recurre a distintos
métodos que inducen cualquicr tipo de inhomogeneidad espacial (centro de anclaje) en el
material, como pueden ser impurezas, fronteras de prano, dislocaciones, vacancias o
precipitados no superconductores. Estos ultimos, por ejemplo se pueden producir mediante
bombardeo neutronico o protonico, dando como resultado que en los monocristales 24,
por ejemplo, J; se haga comparable a la de las peliculas aunque 1eniendo en cuenta que

también existe un limie para ¢t bombardeo puesto que en cierto punio puede ciear dafio ¢n
el cristal y como consecuencia disminuir J.. Por otro lado, para el YBa;Cu;07.5 se pueden

hacer crecer inclusiones de Y,BaCuOy para aumentar J.

Otros métodos pueden consistir en trabajo en frio para producir dislocaciones y
templados i sitw {25} durante ¢ depdsito de peliculas delgadas mediante ablacion laser y
espurreo catddico. Tambicn se ha observado que Jas vacancias naturales de oxigeno actian

como centros de anclaje dado que los valores de la longitud de coherencia son del orden de
Jos pardmetros de red.
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Capitulo 2

Desarrollo Experimental

2.1 Métodos de medicién de J.

Este capitulo inicia mencionando los métodos utilizados para la medicién de J,
describiendo brevemente cada uno, para dar paso a un tratamiento mas profundo del método
inductivo que se propone en csta tesis. Las mediciones de densidad de corriente critica se
realizan usualmente de dos formas: el método denominado de transporte o por contacto y

métodos indirectos que estdn basados en la respuesta de la magnetizacién a un campo
magnético externo.

2.1.1 Mediciones por Transporte.

Este tipo de medidas se realizan haciendo contactos directos con la peticula tal como
se muestra en la figura 2.1a. El principio de la medicion cs sumamente sencillo: se hace
circular una corriente a través del superconductor mediante los contactos en los extremos y
se monitorea el voltaje en los contactos interiores. Mientras el material esta en el estado
superconductor no se observa voltaje alguno puesto que la conduccion se da sin resistencia
y asl permanece también en ¢} estado mixto mientras los vortices no se mueven, pero cuando
Ia corriente es lo suficientemente grande para empezar a moverlos, el voltaje se incrementa,
primero suavemente y después de forma répida (Figura 2.1b) hasta alcanzar el estado
nommal. Debido al problema de calentamiento en los contaclos, no se reportan mediciones

mas alid de una cierta corriente, por lo que no se puede observar el comportamiento dhmico
que se tendria a corrientes mayores.
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Debido a la resolucién en los sistemas de medicion y los problemas en las medidas, la
determinacion de la corriente critica de transporte a partir de las curvas de V vs | no es
Ginica, por lo que se han tomado en cuenta varios criterios de voltaje en los cuales se dice
que se ha alcanzado la corriente critica. El més utilizado es el de .1V, pero para mediciones
menos sensibles existen otros criterios que abarcan valtajes mayores como 1, 5 0 10 pV. La
densidad de comiente critica es o resultado de dividir la corriente critica entre ¢ drea
transversal, por lo que también influye bastante la medida de dicha superficie. En las
peliculas delgadas este tipo de mediciones se hacen sobre tivillas muy delgadas que dificuban
mas la medicion del drea transversal,

a) b)

{..—ﬁ— Corptente

|

bl

Voltaje

Corviente Le

Fig. 2.1. Mediciones de corriente critica por contacto directo con la pelicula. a) Disposicion de los contactos, b)
Grificas de Voliaje en funclin de In Corrlente, por debafo de 1, no hay resistencia y ¢l voltaje cs nuln, pero
después de I aparcce una resistencin que en el caso Ideat sc veflejarta en un comportamicnio A. Mientras que en
B se observa un calentamiento prematuro, cn C se mucstra el resultado pars nna muestra dafindu y en D existe
una inadecunda transferencla de corriente en los conlactos,

En las mediciones DC [26], los contactos se [legan a calentar nucho y pueden llegar
a daflar la superficie de la pelicula; para disminuir estos problemas, existen métodos
alternativos utilizando corriente AC [27] o por pulsos [28).

2.1.2 Mediciones por magnetizacion,
La respuesta que los superconductores presentan a un campo magnético externo da

fugar a tres métodos de medicion de J,.
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1. Se mide la magnetizacion en funcion del campo aplicado [29] y I, se obtiene
evaluando la magnetizacion remanente AM. En el caso de una placa, por ejemplo, se
utiiza la expresion (1.15).

2. A partir de mediciones de susceptibilidad se obtiene I.. En esta técnica [30] se miden
las pérdidas AC como funcidn de la amplitud de un campo magnético transversal.

3. La respuesta no lineal de un superconductor a un campo magnético se utiliza para
obtener J..

Los tres métodos anteriores estan fundamentados en el modelo de Bean para el
estado mixto, que fue considerado con cierto detenimiento en el capitulo anterior. Los
detalles experimentales de los dos primeros métodos se encuentran en las referencias
indicadas y en este trabajo se describira en detalle la Gltima técnica mencionada. Se ha visto
que los resultados de las mediciones de J; utilizando los tres métados anteriores son
esencialmente los mismos entre si. Sin embargo, puede haber diferencias tan grandes hasta
del 30% y como por lo general los métodos inductivos (2 y 3) dan valores para J, mayores
que el método por contacto, es deseable comparar los resultados inductivos con los de
contacto.

2.2 Sistemu de Medicion de J por induccién.

El sistema inductivo que se realizod para cste trabajo estd basado en el modelo para el
estado mixto en superconductores tipo 1T propuesto por Bean 18] en relacion a la
gencracion de armonicos en el campo magnético debido a la presencia del superconductor y
en la aplicacion para mediciones de J. hecha por Claasen et al [31]. La construecion de la
parte electronica involucra nwchos de los detalles descritos por este grupo, sin embargo
exisien algunas correcciones [32] y modificaciones debidas a la disponibilidad de los
aparatos comerciales en ¢l mercado y de los recursos y necesidades en el laboratorio.

La idea basica que se propone en el trabajo de Claasen ct al, es la de someter a la
pelicula delgada a un cantpo magnético originado por una bobina, de modo que este ltimo
induzca a su vez corrientes de apantallamiento en la superficie del material. La respuesta no
lineal del superconductor produce la generacion de armonicos en el campo magnético; para
la medida de J,, por este método, se monitorea ta evolucion del 3er. arménico del voltaje en
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la bobina conforme se va aumentando el campo (que es proporcional a la corriente en la
babina) y se determina J, con el comienzo de la respuesta no lineal que presenta la seial del
3er. armdnico. En el caso de las medidas hechias en este trabajo, dicho comienzo no es claro
puesto que también hay una contribucion a la respuesta de la bobina debida a que el
embobinado no es ideal, por lo que se toma el pico de la no lincalidad. A primera vista, esta
eleccion parece no estar demasiado justificada, sin embargo en mediciones del Jer. armonico
en funcién de la temperatura se confirma que el miximo es un buen indicador para la
obtencion de graficas de J, vs T [33]; se observd experimentalmente que dicho maximo
corresponde también al que es observado en grificas del 3er. armdnico en funcion de la
corriente de la bobina. '

Suponiendo que la densidad de campo magnélico es apantallada totalniente por la
pelicula superconductora, es decir, que B=0 en la parte opuesta del sustrato, se originan
corrientes de apantallamiento en una capa delgada, por lo que en términos de la densidad
lineal de corriente K, se escribe J como:

J=K/d @n

donde d es el espesor de la pelicula y K depende linealmente de la induccion

magnética, siendo ambas a su vez funcion de la distancia radial r sobre el plano de la pelicula
con respecto al eje de la bobina:

K=K(r)=B({)/n, (2.2)

Ahora bien, se encuentra que existe un radio critico (Ver figura 2.2) que depende de
las dimensiones de la bobina y de la distancia entre ésta y la pelicula, en el que B tiene un
maximo bastante notable, por lo que se pueden despreciar el resto de las contribuciones y el
problema se reduce a considerar el comportamiento de la induccién magnética en dicho
radio, resultando ser proporcional a la corriente de |a bobina. Asf pues, cuando I rebase un
cierto valor I, a partir de éste s podrd obtener la densidad de corriente critica de la pelicula
por medio de una relacidn del tipo:

Je=tly/d (2.3)

Donde I, puede ser deducida graficando ef tercer arménico del voltaje de la bobina
en funcion de la corriente I en la bobina, 1 es una constante que puede ser determinada de la
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solucion analitica del problema para una geometria dada, que involucra una bobina con un
cierto mitmero de vueltas y una distancia especifica entre ésta y 1a pelicula o bien calibrando
¢l equipo con respecto a nediciones de transporte [33] y d es ¢l espesor de 1a pelicula. En su
articulo, Claassen el al reportan que la densidad de corriente critica esta dada por:

Jo x 106 {A/em2] = 250 I [mA) / d[A) (2.4)
En este trabajo se hace uso de esta misma formula, aunque para verificar dicha

eleccion, harfa falta comparar los resultados obtenidos con mediciones por contacto y asi
determinar una conslante especifica para cl sistema.

~F
w

-3 2 -1 0 1
Distancia Radial (mm)

Fig. 2.2. Comportamiento de las corrienles de apaniaiismiento en funcion
de {a distancia radial con respecto at eje de 1a bobina sobre ¢i plane de fa
superficle de la pelicula para diferentes distancias (h) bobina-peiiculs.
K /1, Indica la raz6n dels densidad de corrente superflclal entre la
corrienle que conduce fa boblna.

2.2.1 Descripcidn del equipo de medicidn.

El sistema utilizado para medir |2 densidad de corriente critica (J;) esta integrado por
tres partes: el sistema electronico, la sonda y el sistema de enfriamiento. Se hicicron dos
discfios de las sondas para dos diferentes sistemas de enfriamiento: el primero usa nitrégeno
lquido y helio gas de intercambio y el otro, un sistema de refrigeracion de ciclo cerrado con
helio como gas de trabajo.
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La figura 2.3 muestra un diagrama de bloques del arreglo en el que se observa el

sistema bobina-pelicula con que se trabajo.

Campo magnético
producido por Ia bobina

© Peliculs

- > { Andlisis del Jer.
Sedal de »> . i is dl 3
Cormiente Voltaje —-~—yed  aTmRiINICE de
AC .- ARG ”'[ voltaje de la
B E'::::j €= Conicnle L babina
inducida e i

Fig. 2.3. Disgrams de bloques del slstema de mediclin por Inducclon de corrlenles

superficiales en In pelicula medisnie lu aplicaclén de un campo magnético,

Las componentes de este sistema se esquematizan en la figura 2.4, Los circuitos

electronicos para el triplicador y el filtro Twin-T fueron construidos en el laboratorio,
mientras que el resto es equipo comercial. Con este sistema se pueden tener cantidades
medibles y analizar ¢l cambio registrado en el tercer arménico del voltaje generado en la

bobina durante la transicion superconductora de la muestra,

Generador de Funciones Trinticador d Lock - in
R riplicador de Lock -
gezanca =3‘::O QEEE Freeuencia = . :‘:' [ L
a°" = > g ] Q e DDDG@J: 3]} .?Jucmnn 13
o o ° 2 9 * 2 80 o o len@l@onech|®
09 00 © ig T :
Amptificador Filtro Twin - T |
de Corricnle s i]
] —~ Mullimetro
e (Para monitorcar ta respucsta det Pt - 100)
)
896G §9 ¢ ) ==ih
IR = H .
1 . R=40  f...... [Hobina oggEEae fod)
Multimetro VWA
(Para inedirmediante o vollge en R, Pelicula o
1a coniente que Hoga a fa bobina) N m”l"l ~I00 k
{ 19 Dentro del Sistema

[sls]=Telalsle)
SEBE8EES 0o

Fig. 2.4. Conexlones ullllzadns para el Sistema de medicién Inductivo de corriente critlea en peliculas delgadas
superconductoras. La linea punteada Indica el blindaje de) cabie.
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Con un generador de funciones (Wavetek modeto 98) se manda una seftal sinusoidal
a un triplicador de frecuencia por una parte y a la bobina por la otra. Antes de que la sefal
llegue a la bobina, se aumenta su intensidad con un amplificador de corriente (Hewlett
Packard modelo 6826A) y se pasa a través de una resistencia (94Q) que se utiliza para
determinar la corriente que Hega a la bobina.

R, R,
AW~
; ¥i
{
o { 1 ©
Entrada Rz C | Salida
o] Q

Fig. 2.5. Esquema del Fillro Twin-T que no permite el paso de
sciisles corcanas & la frecuencla 1. Se construyd de acucrdo
a lo descrita on Ja referencla [34].

La sefial que sale de la bobina pasa a través del filtro Twin-T, construido en el
laboratorio (Ver figura 2.5) que impide ct paso de las sefiales con frecuencias cercanas a la
principal (1f), las cuales son muy grandes; en caso de dejarlas pasar opacarian al resto de los
armonicos del voltaje, no pudiendo asi monitorear el comportamiento del tercer arménico.
Finalmente la seiial llega al canal A de un amplificador de deteccion sincrona, Lock-in
(EG&G modelo 5210) que al ser comparada con la referencia que viene del triplicador
(figura 2.6) mide e! 3er. armonico (Ver Apéndice A). El triplicador ha convertido a 3f la
sefial del generador de funciones (1f) proporcionando una sefial cuadrada con un voitaje
constante.
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Flg. 2.6. Diagrama del tripllcador de frecuencta hecho cn ¢l Isboratorlo. Se observan las conexiones que
involucran los sigulentes circuitos integrados: Amplificador Operacional TLO8E, 4081 Cuatro compuertas NAND
de 2 entradas, 4018 Contador divisor por N y 4046 Comparador de fase y Oscliador de voltafe controlada.

Las mediciones requicren de un portamuestras que pucda ser utilizado a bajas
temperaturas. A continuacion s describen las sondas que fueron disefiadas y construidas en
el laboratorio.

2.2.2 Sondas.

a) Para Nitrdgeno

La figura 2.7 esquematiza cl disefio. El cuerpo de la sonda se hizo de tubo de acero
inoxidable, el cual es relativamente mal conductor térmico y sirve como blindaje a la sefial
que viaja a través de alambres delgados de cobre que pasan a lo largo de su interior. Estos
alambres se trenzan por parejas para disminuir el ruido eléctrico, y en un extremo se sueldan
a un conector de 12 patas, mientras que en el otro se sueldan a una extension al tubo hecha
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de cobre que también consta de 12 terminales; los alambres que salen del portamuestras
también se sucldan cn esta picza.

Tornillos pars
saegurar conedior
plezs AJ ol tube

Pleza lope
{pars seguridad)

 dfpmeens Cuttpo de

lasonds

s Brids pora sjustat

s entredn ol dewat

Portsmuestins

Flg. 2.7, Sonds utilizede en el Shtcina de Enfcamiento por Nitrdgeno Liquldo. Lay plezas de
que conslste son far siguientes: Cuerpo de fs sonds (Hecho de tubo de acero fnoxidabic),
Conector de 12 patas (A), Protector del conector (P), Tope (C) para evitur el deslizamiento del
tubo, lss plezas D, E, Fy G scutilizan parafograr ol selio de vaclo al interior del dewar
(Ver Scccién 2.2.3)

Atornillado a la pieza de cobre (Ver figura 2.8a) esté el portamuestras que se fabrico
en teflon, con el objeto de evitar corrientes parasitas y la deformacion del camipo magnético
si éste fuera conductor, ademas de que es facil de maquinar. En el centro se hizo un pequefio
agujero circular en donde se coloca 1a bobina de 300 vueltas (Ver figura 2.8b). El disefio del
portanwestras es tal que puede alojar justamente una pelicula delgada de 1em?, aunque,
peliculas de dimensiones un poco menores también pueden ser colocadas puesto que la pieza
tiene un sistema de tornillos que permite fijarlas. Para medir 1a temperatura en la muestra se
coloca un sensor de temperatura lo més cercano posible, En este caso se optd por un Pt-100
(resistencia de platino con R = 1000 a 0°C) sensible a los cambios de temperatura en la
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region de interés. La calibracion se realizd en un refrigerador de ciclo cerrado con referencia
a un Diodo de GaAlAs (Lakeshare madelo PG-120PL) en el intervalo de 12 a 300K (Ver
figura 2.9).

b)
o O
N
S
L
Q o Agujero
C:i’:_] dande

,' I e L la
Lol L ] hobina
|

Fig. 2.8. Portamuestras utilizado. 3) Fotografia en ta que sc observa una pelicula por colocar y la bobina ya
Insertads cn o) ugujera. La caruw en Ja que estd Ja pellcula da & la boblna, Temblén pueden apreclarse o fa
derecha de Ju fotografin, tn tapa y Jos fornillos que se utillzan pars ascgurar Ju pelicula en el portantuestras y
evitar su movimlento. b) Esquems del diseho con ¢! ugujero central en donde s inscrsa 1a boblos.

Las piezas de sujecion, proteccion del conector, tope y sellado para vacio se
maquinaron en acero inoxidable y se muestran con imayor detalle en la figura 2.7.
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0 xvd‘ 1
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% % 15 VO 0y KD 05 200 225 250 w5 300
Tenperahura ()

Flg. 2. 9. Calibracion del Pt-100 con referencia a un diodo de GaAlAs.
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b) Para Ilelio.

La figura 2.10 muestra la sonda utilizada en el refrigerador de ciclo cerrado que
trabaja con helio, En este caso se fabricé un tubo de fibra de vidrio que se fij6 a una pieza de
metal, la cual se atornilla a 1a boquilla de entrada del refrigerador; la sonda lleva en un
extrenio un conector para vacio de 9 patas, y en el otro un portamuestras hecho de teflén de
forma analoga al utilizado en la sonda para nitrogeno, pero de dimensiones menores, de tal
manera que permite introducirla en ¢l sistema de refrigeracion. Los cammbios de temperatura
se registran por medio de un Pt-100 calibrado.

’ ] Coneclor

Cuerpo de lu
sonda

T
0|

-

Fig. 2.10, Sonda wiads en las mediciones a muy bajas temperaturas,

Porlamuestras
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2.2.3 Sistemas de enfriamiento.
a) Por Nitrdgeno liguido.

El diagrama de la figura 2.11 muestra 1a disposicion del sistema.

Dagsilla pans
lw.‘udl 1a sonda .y
{unibn con pleza VAtwuls enbe el extetior y
G.f0.2.1 :?J:I 1n chinara supeitor

—-——-————-’
Chmata supetler

— L—
Vitvele entie la chmate superiary el tubo

Vivute enve el ] '
exteriery
el ube
==
] '
Yibuly entie : :
:: ::::l." Lo lapba de sequridad
r—-i'--- ! : '~—~~-—‘q psta el Incremento
: ' de prealinanel
| ) dewar,
' l
] 1
) 1
[

).

[ '
' 1
. / ' ! \\
[} )
] '
1 1
1 1
Tubo de vidito '
mex '
[} )
1 1
1 '
M MAM
1 )
1 +  Nhrbgena
1 Uqelde
1 1
Vo)
Intetior def dewar

¥ig. 2.11. Sistema de Enfriamienio por Niirégeno Liquido.

El sistema consiste en un dewar con nitrogeno liquido al que se le introduce un tubo
de vidrio sostenido por una serie de piezas de metal coh un sistema de valvulas que regulan
la entrada y salida de gases en tres e1apas. En la cimara superior se encuentira una boquilla
con un arosello en la cual se coloca la sonda, sellando de tal manera que evita la entrada de
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aire al portamuestras y que permiite hacer vacio en dicha zona. La sonda es introducida al
tubo inmerso en ¢l nitrdgeno; en el interior del tubo se mete helio gas que permite el
intercambio térmico entre ¢l bafio de nitrégeno liquido y la muestra. Bombeando sobre la
cimara del dewar se distiinuye la presion sobre el nitrogeno lo que permite bajar la
temperatura hasta 60K.

b) Por Helio.

- Ktapa de 80K

ede fite)

ol control de tempersturs
Localizackin de!
portamuestras
Tubo contonedor fnderior
de cobre

Fig. 2.12. Criésiato APD utilizado como Sistema de Enfrismlento por Helio.

34



El sistema (Figura 2.12) consiste en un cridstato APD [35] provisto de un tubo de
cobre enfriado por medio de un refrigerador de ciclo cerrado, en el cual el enfriamiento se
logra a base de compresiones y descompresiones isotérmicas utilizando helio como gas de
trabajo. Para conducir el calor al wbo de cobre se usa helio como gas de intercambio
mientras que la muestra queda eléctricamente aislada.

Mediante un controlador de temperatura (Lake Shore modelo 330), se puede
mantener la temperatura constante en el interor del tubo de cobre utilizando una resistencia
como calentador y un diodo de GaAlAs a modo de sensor.

2.3 Preparacidn de muestras.

Se utilizaron pelicutas delgadas de YBayCu304.5, obtenidas mediante el método de

depdsito por espurreo catddico.

2.3.1 Preparacidn del blanco.

La primera parte de la preparacion consiste en fa sinterizacion de una pastilla o
blanco que se utilizard en el espurreo. La pastilla tiene un didmetro de 5¢m y un espesor
variable de 3 a Smm, con un peso inicial de 10a 15 g.

El compuesto YBa;Cu304.5(123) se prepara por la técnica de reaccion en estado
solido a partir de polvos de Y,03 (Oxido de Itrio 99.99 %, Aldrich), BaCO3 (Carbonato de
Bario 99.999 %, Strem) y CuO (Oxido de Cobre 99.99 %, Aldrich) que se pesan de acuerdo
a la estequiometria def 123.

Se procede a mezclar y moler los polvos muy bien para lograr la mejor
homogeneidad posible. Después de esto, se meten al horno a 920°C durante 24 horas para

obtener una primera reaccion. Se vuelven a moler y hornear de la misma forma,

Después de la ultima horneada, se vuelven a moler los polvos, pero esta vez se
empastillan sometiéndolos a una presion uniforme de 260Kg/cm? (equivalente a una fuerza
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de 10 Toneladas) y se hornean siguiendo la grifica mostrada en la figura 2.13,en la que
se observa un calentamiento gradual hasta 920°C y un enfriamiento hasta 450°C,
temperatura a la cual se oxigena la muestra durante cuatro dias. La pastilla resultante se
conserva en un desecador para evitar su degradacion.
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Fig. 2.13. Proceso de calenizmiento para Ja obtencién del blanco de YBayCu30q.4

2.3.2 Preparacidn de la pelfcula,

El depésito de las peliculas se hace por medio de la técnica de espurreo catddico a
altas presiones de oxigeno. La figura 2.14 es una fotografia del equipo de depdsito utilizado.

Se coloca sobre el homo, el sustrato (SrTiO3 6 LaAlQ3) sobre el que se va a
depositar la pelicula y se calienta hasta una temperatura de alrededor de 860°C. Entre los
electrodos (el negativo conectado al blanco) se forma un plasma (Potencia=30Watts) a
una presion de 1.7 Torr en atmésfera de oxigeno. Los iones positivos bombardean la
superficie del blanco desprendiendo material y depositandolo sobre el sustrato. Después de
un determinado tiempo de depdsito (2 a 6hrs), la pelicula se deja enfriar en atmosfera de
oxlgeno, terminindose asi el proceso.
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Flg. 2.14, Sislema utiifzado para ¢l Depasito de lus pelicalas por Espurren Catadico. Se puede ver la cimarn,
sistema de bombeo, fucentes, controladores de temperutura y presion, ctc.

Cabe mencionar que las caracteristicas de las peliculas obtenidas (T, Je. Hq,
composicion, etc.) dependen, ademas del blanco y los sustratos utilizados, de los parimetros
de deposito, como son: el voltaje, la coniente y la potencia del plasma, la distancia entre cl

blanco y el sustrato, la temperatura a la que se hace el depdsito, la presion de oxigeno, elc.
(36).
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2.4 Métodos para la caracterizacion de las peliculas.
2.4.1 Temperatura Critica.

La temperatura critica se mide de dos formas, una es por medio de mediciones de
resistencia eléctrica en funcion de la temperatura y la otra es mediante ¢l monitoreo de la
susceptibilidad magnética de la muestra vs. la temperatura. La sonda ulilizada para ambas
mediciones es semejante a la que se usa en las de corriente critica con ¢l sistema de
refrigeracion por nitrogeno liquido (ver secciones 2.2.2a'y 2.2.3a).

a) Resistencia.

La resistencia se micde por el método usual de cuatro terminales puestas directamente
sobre la pelicula. Los cuatro contactos son hechos con unas pequefias puntas llamadas
pogopines con un diminuto resorte integrado en cada una de ellas para lograr el mejor
contacto con la pelicula en todas las terminales. La disposicion del portamuestras se puede
observar en la figura 2.15; un Pt-100 registra la temperatura en mediciones de R vs. T. Enla
figura 2.16 se muestran las conexiones utilizadas para el monitoreo de la resistencia que es
registrado por una computadora.

a) b)
o
[
..,.
! P 1]
PRI pars haver

coptacto

Fig. 2.15. Portamucsiras ulillzado en tas medictones de R vs. T. 1) Folografia del portamuestras en donde se
puede notar una clara correspondencia con ¢l esq , ¥ 0|8 derecha se ve In lapa que sc usa para ascgurar i
pelicula cuyn cara es apretada contra los pogopines para lograr el contacto eléctrico. b) Esquema dei discfic,
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Fig. 2.16. Conexlones usadas cn {as mediclones de R vs. T.

b) Susceptibilidad.

El portamuestras consiste de dos bobinas incrustadas en un cuetpo cilindrico de
teflon (Figura 2.17) que se encuentran una frente a la otra. La primaria recibe una sefial de
corriente alterna por lo que genera un campo magnético que detecla la secundaria, Sin
embargo, cuando la pelicula se vuelve superconductora, el campo magnético de la bobina
primaria es apantallado por la muestra y la bobina secundaria no recibe scfial alguna. Esto
dltimo se registra mediante un Lock-in.

El diagrama de [a figura 2.18 muestra los aparatos y conexiones wtilizadas.
El comportamiento de la susceptibilidad se va registrando mediante una
computadora que grafica % en funcion de T, Esta tltima variable se mide mediante un Pt-100

y el programa de medicion convierte los datos de resistencia que da el sensor a la
temperatura wediante una formula obtenida del ajuste en la curva de calibracion.

39



i)

b)

L.

e

Pt-100

T
3

it Aquet

| e colorala
t pelicals
|

|

I

i

i

i

o

Hoblan
primaria

Bobina
Secundarin

Fig, 2.17. Portamucsiras para lus mediciones de x vs. T. o) Fotografia del portamuestras. b) Esquema del diseflo,
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Fig. 2.18. Conexlones eléctricas utilizadus en (as mediciones de x vs. T.
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2.5.2 Medicidn del Espesor.

Las medidas del espesor de las peliculas se hicieron mediante un perfilometro, que
como su nombre lo dice, nos va dando el perfil de la superficie en una linea de recorrido
sobre el plano de la misma. El perfilometro consiste de una pequeita aguja muy sensible a los
cambios en la superficie a estudiar. Cuenta ademds con una camara de video que va
grabando el mapeo realizado y se programan las caracteristicas del barrido deseado mediante
una computadora. Para estas medidas se utilizan peliculas delgadas con un escalon, es decir,
previamente se ha dejado una parte del sustrato sin pelicula, lo cual se puede hacer
colocando una pantalla que tape parcialmente el sustrato al hacer el depdsito, o bien
limpiando parte de la superficie con bromo diluido en metanol para disolver la pelicula. Asi
pues, al realizar la medida del espesor, se obtiene una curva en forma de escalon que da el
perfil de la pelicula tomando como 0 a la superficie del sustrato. Finalmente, el espesor
obtenido es el promedio de los espesores que se tienen para cada punto de la pelicula
durante el recorrido de la aguja (Ver figura 2.19).
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Fig. 2.19. Grifica obtenida por ¢l perfildmelro en fa medicion dei espesor de una peflcuia deigada. En este caso
se trala de un barrido (SCAN) de 3mm en donde jos cursores R y M acotan I region sobre ia cusi se hace of
snillsts para obtener 1a alturs promedio (AVG HT). Para esta pelicula en particuiar, cf espesor cs de 2879 A,
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2.5.3 Istructura,
a) Rayos X,

La caracterizacion de fa estructura cristalina de las peliculas se realiza por la técnica
de difraccion de rayos X que se basa en el principio de la difraccion (que sigue la ley de
Bragg [37] ) de un haz monocromdtico de rayos X enuna distribucion regular de dtomos.

Para cada tipo de compuesto existe un patron Gnico de diftaccion de rayos X, por lo
que se puede identificar la composicion y estructura de una muestra compardndola con
patrones previamente establecidos. El equipo utilizado en este tipo de estudios fue un
Difractometro Siemens Modelo 500 que trabaja con radiacion CuKa, A = 1.54051 A, y que
esta respaldado por un programa computacional que hace los clculos necesarios para
obtener 1a distancia interatomica d (para cada angulo 0 del haz de rayos X que incide sobre
la muestra) y que se relaciona |38] con los parametros de red mediante:

d=1/(hYa? + K22 + P2 )2

En donde (#k7) son los lamados indices de Miller que designan las intersecciones de
los planos cristalograficos con los ejes direccionales a, b y ¢, es decir, dan informacion sobre
1a orientacion de los cristales en la muestra,

a) Microscopia electrénica.

Mediante la técnica de microscopia electronica de barrido (SEM, Scanning llectron
Microscapy) se puede observar la topografia de las peliculas, pues se tienen aumentos en la
resolucion de la imagen del orden de miles de veces la original. En esta tesis se trabajé con
un aumento de 7500 veces pues para 1mayores fesoluciones resultaba dificil el enfoque de la
superficie.

En la técnica de SEM sc bombardea la muestra con electrones acelerados mediante
un voltaje que se determina por el tipo de objeto a analizar. Existen dos formas de obtener
una imagen, dependiendo de los electrones que se utilicen, ya sean los retrodispersados
(detector QBSD, Quarter Back Scattering Detection) o bien los secundarios (detector SEI,
Scattering Electron Image). Cuando la composicion en la muestra es homogénea, el
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contraste de imagen que da el QBSD es muy poco, por lo que no se distingue muy bien la
superficie, en estos casos conviene utilizar el analisis SEI en donde se elimina este problema.

El microscopio se auxilia ademas de un programa computacional ZAF (£ = atomic
number correction, Absorption correction and characteristic Fiuorescence), mediante el
cual, ya sea eligiendo una zona grande del material o una puntual, determina la composicion
de Ta muestra y el porcentaje atomico de cada elemento que posea, ademas de proporcionar
un espectro de energia con picos correspondientes a los tipos de clementos quimicos que
constituyen la muestra.
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Capitulo 3

Resultados y Discusion

3.1 Condiciones dptimas del equipo.

Uno de los objetivos de estudio fue la construccion y optimizacion de un sistema
inductivo de medicion. El esquema general del sistema ya ha sido descrito en el capitulo
anterior (Seccion 2.2), por lo que ahora resta mencionar los resultados obtenidos después de
hacer pruebas con el equipo para determinar las condiciones para el mejor funcionamiento;
asi pues la primera parte de este capitulo se dedicara a esto.

3.1.1 Filtro Twin-T.

La utilizacion del este filtro es fundamental pues la intensidad de la sefal principal del
voltaje en la bobina es mucho mayor que las intensidades de los armonicos secundarios, por
lo que resulta sumamente dificil captar la sefal del 3er arménico cuando la de la frecuencia
fundamental esta presente. Una vez construido el filtro, se pudo verificar que impide de
manera eficiente el paso de sefial a 1000Hz.

3.1.2 Triplicador de Frecuencia.

Las pruebas Iniciales demostraron que el triplicador de frecuencia, utilizado como
referencia para captar el tercer armanico del voltaje mediante el Lock-in (Ver Apéndice A)
funciona adecuadamente en intervalos definidos tanto de voltaje como de frecuencia.
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Con respecto a la frecuencia se encontré que el triplicador se podia utilizar entre 250
y 1400Hz; a frecuencias menores que 250Hz la sefial de salida es muy ruidosa y por arriba
de 1400Hz se satura (Ver Fig. 3.1a). En la figura 3.1a se puede observar la calidad del
triplicador ya que hay un buen ajuste entre los datos experimentales y la recta de pendiente
3, sin embargo en la figura 3.1b se puede ver que hay un poco de ruido en la frecuencia de
salida del triplicador. La variacion en la frecuencia es menor que el 1% en el intervalo de
500 a 1000 Hz, aumentando considerablemente a partir de 1100Hz,
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Frecuenciade entrad a (Hz)
Fig. 3.1. Funcionamlento del Triplcador de Frecuencia. ) Sefial de salida de) triplcador en funcién de tn
frecuencia de entrada; notese I saluraclén por arrib de {400Hz b) Incertitumbre de Ia frecuencls de salida

del tripiicador (Desvinclin Standar) en funclin de 1a frecuencia de entrads; ohsérvese que a partlr de 1100 Hiz el
ruido en In sefaf sumenta.
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En cuanto al voltaje de entrada, se observo que se necesita un voltaje minimo de
2Vpp para que funcione o triplicador. Para no trabajar en el limite del aparato, las
mediciones se hicieron de 3Vpp en adelante, pero sin rebasar los 10Vpp ya que se podia
dailar la bobina que esta hecha de un alambre nuy delgado (diametro=25um). Otra de las
razones para trabajar por debajo de 10Vpp es que el contro! de salida del amplificador de
corriente es mds fino entre menor sea el voltaje, pues se mancja manualmente,

3. 1.3 Deteccidn del ler. armdnico del voltaje en la bobina,

Previv a las mediciones del 3er. armonico del voltaje se hizo un breve estudio del
comportamiento de la sefial principal del voltaje en la bobina 6 fer. armonico para observar
su respuesta con y sin pelicula. En este caso, el triplicador de frecuencia, el filtro Twin-T y
el Lock-in fueron sustituidos por un multimetro. Los resultados obtenidos en mediciones a
temperatura del nitrogeno liquido con y sin pelicula superconductora (T = 90K) se muestran
en la figura 3.2a. Se nota que la presencia de la pelicula superconductora sdlo influye
ligeramente en la sefial y que es dificil, a partir de estas curvas, definir la corriente exacta en
la cual ocurre el cambio. Haciendo una resta del comportamiento de la bobina con pelicula y
el que tiene intrinsecamente (sin pelicula) se obtiene la curva de la figura 3.2b, en este caso,
la corriente de bobina a la que ocurre ¢l cambio puede ser relativamente mas facil de
determinar, por lo que este tipo de medidas podrian ser una altemativa a las mediciones del
tercer armonico en caso de no contar con un Lock-in.

a) b)
m T ¥ T L T T m
700
N «  Conpellcula K
Eeo]  —— Sin pelicula L E “
£ ' 50 1
i 1 8
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(1 e e 0 T por ey ey
0 2 60 7 100 125 150 175 0 5 6 7 100 15 180 1175
Comiente en la bobina (mA} Coniente enlabobina(mA)

Fig. 3.2. Vollaje de Ia bobine en funcion de ts corriente en Ia bobina w) Con y sin presencis de pelicula
superconductors. b) Resta pura quilsr Ia conlribucién de 1a sefial sin pelicula, in flecha indica In posibie
determinaclon de 1 medianie sproximaciones tinesles a la curva,
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3. 1.4 Bobina,

La bobina es un factor determinante en la resolucion de las mediciones pues su
geometria claramente influye en ¢l campo magnético generado sobre la superficie de a
pelicula. Se hicieron medidas con tres bobinas con distinto nimero de vueltas (220, 300 y
350 5 vueltas) sobre un carrete de diametro interno constante (2.1 £.05 mm) y una altura
también fija (3 +£.05 mm), micntras que ¢l didnetro externo de la bobina variaba
dependiendo del nimero de vueltas.

Mediciones hechas a temperatura del nitrogene liquido sin pelicula muestran que
existe una pequefia contribucion al tercer armdnico debida probablemente a la falta de
perfeccion del embobinado. Los resultados de la medicion con pelicula del tercer armonico
para las tres bobinas se muestran en la fig. 3.3. En ella se puede observar que la sensibilidad
s mayor para la de 300 vueltas.

07 L Ll T T Ll T
06+ . 4
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g 05+ . 4
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'EOA~ K /'\\.‘ /. ,/ v -
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o N\ |
}o:- ff . R / .
PN \, /e
3 / ° N4
02 o \ o N . J
h a s "
! 1/ \ ey
0 J N : -
1 S, o/mvwhs
0.0+ \M’ -1
T 1 1) A 1
0 20 ©O @ & 10
Comarte an b bobire (mA)

Fig. 3.3. Mediciones con peliculn de 1a sefial del tercer armdnico paru tres bobinas con disttnto numere de
vuelias; obsérvese aqui, que Ia sefial se maximiza para |a bobina de 300 vucilay.

3.1.5 Voltaje de entrada en el circuito,

Se estudio la variacion en magnitud del tercer armoénico (en presencia de una
pelicula) con diferentes voltajes a la salida del generador de funciones; recuérdese que el
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intervalo de trabajo debe mantencrse entre 3 y 10 Vpp de acuerdo con los requerimientos
del triplicador y la bobina, La gréfica de la figura 3.4 muestra que el voltaje del tercer
armonico es ligeramente mayor para 3Vpp. Por otro lado hay una pequeita contribucion al
tercer armonico sin pelicula (debido a que la bobina no es ideal), la cual es menor para
menores voltajes del generador. Estos resultados indican que 3Vpp es el valor ms adecuado
para realizar las medidas, Cabe aclarar que la posicion del maximo en la sefial del tercer
armonico es practicamente independiente del voltaje, lo que como ya se vio es importante
para la determinacion de J.

A u_na-/./
v \\.—' N
a1 N P
T T T T T
0 - O 1] a0 100
Camiarte on b bobina (mA)

Fig. 3.4, Medlclones a icmperatura del nitrégeno liquido (con pelicula) del vollaje del 3er sarmonico en funclén de
In corrienie de ia bobina para diferentes voltajes del generador de funclones (3, 6, 10 £.0005 Vpp).

3.1.6 Frecuencia de trabajo.

Las primeras mediciones con respecto a la frecuencia fueron hechas a temperatura
ambiente en el intervalo de trabajo del triplicador (600 a 1300Hz), Los resultados obtenidos
se resumen en la grafica de la figura 3.5, en donde se puede ver una clara dependencia
creciente de la sensibilidad del equipo en funcién de la frecuencia hasta |100Hz, mientras
que a 1200 y 1300Hz decrece abruptamente, pues nos acercamos al valor de saturacion del
triplicador. De estas medidas se puede concluir que la frecuencia optima de trabajo se
encuentra por abajo y cercana a |100Hz. Mediciones con pelicula mostraron una mayor
estabilidad de todo el circuito y menor ruido cuando la frecuencia de trabajo era de | 000Hz.
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Fig. 3.5. Mcdidas & temperatura amblente sin pelicula, del tercer armonleo en funclon de la corriente en Ia
bobina para distintas frecuenclas, Véase la dependencla credente en fa sensiblildad de 600 a HI00Hz y un
sbrupto decrentento para 1200 y 130012

3.2 Métodos de la medicidn de J .

Habiendo obtenido los pardmetros dptimos para utilizar el Sistema Inductivo de
Medicion, a saber: bobina de 300 vueltas, voltaje de salida de 3Vpp en el generador de
funciones y frecuencia de 1000Hz, las medidas se hicieron de dos maneras distintas. En la
primera, tal y como se vio en la seccion 3.1, se mantuvo la temperatura constante y se fue
variando la corriente de entrada a la bobina, monitoreando el comportamiento del tercer
armonico del voltaje en funcion de dicha corriente. Mientras que en la segunda se mantuvo
1a corriente constante y se varid la temperalura, obteniendo graficas del tercer armouico en
funcion de la temperatura.

3.2.1 Variacién de corriente en la bobina, temperatura constante.
Las mediciones se realizaron a diferentes temperaturas a partir de 20K hasta algunos

kelvin por arriba de T en peliculas superconductoras de YBayCu304.5 sobre sustratos de
SrTiO; (Titanato de Estroncio) y LaAlO; (Aluminato de Lantano).
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La figura 3.6 muestra los resultados para una pelicula con T,~90K en donde se
puede notar la evolucion de las curvas abtenidas conforme se incrementa la temperatura, A
temperaturas muy bajas, la corriente necesaria en la bobina para observar el méximo del
tercer armonico es mds grande que la que soporta el equipo. Esta es una limitacion
importante del equipo de medicion que vale la pena considerar en cierto detalle. Como se
sabe, la J; de un superconductor aumenta conforme la temperatura decrece. A bajas
temperaturas, para detectar el maximo en el tercer armonico que determina Jg, se requiere
alimentar a la bobina con corrientes relativamente altas; por otro Iado, si bien la resistencia
de la bobina disminuye con la temperatura (y por lo tanto disipard menos calor para una
corriente dada), a menor temperatura es més dificil disipar este calor. De hecho se observaba
que 1a muestra y la bobina se calentaban en estas condiciones, inclusive algunas de las
bobinas se llegaron a quemar.
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Fig. 3.6. Yolisje del tercer armonico en funcion de 1a corrienle en s bobina @ diferentes tempersturas en
presencla de pelicula superconductors. Se puede observar que s bajes temperaturas no se alcanzu & medir el
maximo en el tercer armonico pues ocurre & una corriente mayor de 1a que puede soportar el sistema de
mediclén, Por otre lado, nétese que los picos maximos proporcionales n J, se recorren u Is lzquicrds conforme In
temperaturs suments. Las incertidumbres de jos punios experimentales no aparecen en |s grifica puesto que son
mis pequehas que cl simbolo utiitzado para Indicar cada curvs.
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Notese que para la medicion de la figura 3.6 solo se pueden obtener densidades de
cortiente critica de 50K en adelante, También el equipo tiene una limilacion en la parte de
cormientes muy bajas, que seria el caso de J, muy pequefias o a temperaturas cercanas a Ty
Esto sc debe a que ¢! control en la corriente solo se puede lograr por arriba de ImA. Para
aquellas curvas en las que sc aplica corriente mas alld de I, (aparicion del maximo en la
prifica) se observa que el tercer armonico decrece hasta valores negativos, por ejemplo, la
curva a 74K. Esto es consistente con €l comportamiento del coeficiente ([3) del desarrollo
en series de Fourier del tercer arménico de la sefal del campo magnético en la muestra. En
Ia figura 3.7 sc puede apreciar que B3 cambia de signo para campos ligerantente mayores a
H* por lo que hace posible que el tereer armonico del voltaje en la bobina cambie también

de signo.
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000 025 050 018 100 125 1.60 175 200

Fig. 3.7. Evoluclon del cocficlente del tercer arménica (f)y) de la schinl de campo magnético de un superconductar
en funclén de un campo externo aplicado.

También se hicieron medidas de la respuesta.intrinseca de equipo, es deéir, sin
pelicula, para observar el comportamiento del tercer armonico a diferentes temperaturas
desde 20 a 202K (Ver figura 3.8). E! comportamicento es el mismo en todas las temperaturas
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y se detecta un aumento en el valor del tercer arménico conforme se incrementa la
temperatura; obsérvese que 1o aparccen ni maximo ni minimo.
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Fig. 3.8. Voltaje del tercer armdnico en funcién de [a corrienic en la bobina a diferentes tcmperaturas sin
peliculn superconductora, Notese la diferencin en fa escaln vertical con respecto n la figura 3.6.

3.2.2 Variacion de temperatura, corriente constante en la bobina.

Otro tipo de medida que se puede hacer cs dejando la corriente con que se alimenta
la bobina constante y variando la temperatura. Esta medicion tiene la ventaja de que no se
controla nada manualmente (amplificador de comiente, en particular) y puede ser
monitoreada directamente con una computadora, por lo que se obtiene un mayor nimero de
puntos (definiendo mejor las curvas resultantes). En la figura 3.9 se muestra la medicion
para una pelicula con T= 62K y se puede ver claramente la evolucion de las curvas a
diferentes corrientes de la bobina. A 96mA, por ejemplo, se observan solo un méximo y un
minimo; el méximo indica una cicrta temperatura critica Ty a la cual la densidad de corriente
critica es proporcional a 96mA, para otras curvas dicha temperatura se toma en el maximo
de 1a temperatura mayor.

En cuanto al minimo, si tenemos en cuenta que H* en funcion de la temperatura
ticne la misma dependencia que H (donde H es siempre positivo), y B se comporta como
se vié anteriormente en la seccidn 3.2.1, se esperaria también la aparicion de un maximo y
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un minimo en la grafica de P en funcion de la temperatura, que es consistente con lo que se
obtuvo en este tipo de mediciones. No obstante, puesto que dicho minimo no ha sido
reportado anteriormente, dado quizds a que su aparicion ocusre mas alla de Ty, debe hacerse
una interpretacion de esto en relacion al comportamiento de los vortices. Se puede pensar en
primera instancia que la respuesta de! minimo en el 3er. anndnico quizds se deba a una
saturacion en el movimiento de los vortices antes de destruirse por completo y pasar al
estado normal, en donde como se ve en la figura 3.9 el tercer armdnico es practicamente
constante. Pero para saberlo con certeza y no Gnicamente especular, se tendrian que realizar
estudios mucho més profundos al respecto, tanto tedricos como experimentales.
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Fig. 3.9. Voliaje del Jer. arminico en funcién de la Temperatura  diferentes corrientes de bobina en presencla
de una peliculs superconductors. Ei peniltimo punto crilico (maximo) anles de que 1a sebal del 3er. srménico se
vuelva constante corresponde a una clerta temperatura critica para cada corriente de bobina constanie que a su
vez es proporcionnl a J, como se vio en In seccidon 2.2. Las incertldumbres de los puntos experimentales no
aparecen en In gréfica puesto que son mas pequefas que el simbolo utilizado para Indlcar cads curva,

De la misma manera que en el método de la seccion anterior, también se estudio el
comportamiento del Sistema de Medicion sin pelicula superconductora, y en la grafica de la
figura 3.10 se resumen los resultados. Como se puede ver, existe un cambio alrededor de
JOK que es propio del sistema y que debe restarse a las mediciones con pelicula.
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Tomporstura £1Q

Fig. 3.10. Voltaje del 3er, arménico en funcidn dc In temperatura a difercntes corrientes de bobing sin pelicula
superconductors. Nétese 1a diferencia en esculas de csta figura y 3.9.

3.3 Resultados de las mediciones de J en peliculas delgadas.

En este estudio se utilizaron 8 peliculas delgadas de YBa;Cu305 con espesores entre
2000 y 55004, 7 de ellas depositadas sobre sustratos de SrTiO; (titanato de estroncio, STO
orientacién (001) ) y una sobre LaAlO3 (aluminato de lantano, LAO orientacidn (001) )
(Ver tabla de la figura 3.11). Los resultados de la caracterizacion con los métodos descritos
en la seccion 2.4 se dan a continuacion.

3.3.1 Caracterizacion de las peliculas.

-Rvs. T.

La temperatura critica de las muestras se obtuvo con mediciones de resistencia (R) y
susceptibilidad (x) vs. temperatura. Como se esperaba, los valores obtenidos para T por
medio de R son ligeramente mayores (alrededor de 1K) que los obtenidos con %, ya que %
mide T, (T onset 6 inicio de la transicion).
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La tabla de Ia figura 3.11 muestra los valores extraidos de las curvas de resistencia
(Ver Apéndice B); de estas curvas se determinaron también los valores de la resistividad de
la peliculas a temperatura ambiente y el cociente de resistividad residual RRR que se define
como la razon entre las resistividades (p) de la pelicula a 300K y 100K, esto ¢s:

RRR = pygok / Prook

y que es un indicador de la calidad de la muestra siendo mejor conforme el valor de
RRR esté més cercano a 3 {36].

Pelicula | Sustrato | Espesor 50 (A) [ T. £ .05 (K) | p 1pq £.005 (uQ<m) | RRR #.005
A STO 1900 86.9 107.16 2.05
B STo 3300 87.8 186.78 1.88
C STO 4200 86.4 265.44 1.76
D LAO 2200 §9.8 68.64 2.46
E STQ 5520 64.3 97.70 2.24
F STQ 4900 65.5 131.80 2.14
G STO 4050 6338 289.20 1.86
H STO 2400 61.2 23.50 1.99

Fig. 3.11. Datos para las 8 peliculas estudindas: Iipo de susiralo, espesor, T, reshstividad a temperalura
smblente y coclente de resistividad residual (RRR).

- Rayos X.

Las patrones de difraccion de rayos X de todas las peliculas se muestran en la figura
3.12; se puede notar que para algunas de las muestras (E, F, G), la fase YBa;Cu;04 no se
distingue claramente por lo que hubo que aumentar la escala para poder observar los picos
de las orientaciones (00/). En general, las pellculas son epitaxiales con orientacion en el eje ¢
y en algunas (A, B, C) se observa un crecimiento en el gje a. En el patron de la pelicula H se
observa también la presencia de BaCuQ,. Cabe notar que los picos del sustrato se
superponen a los picos (003) y (006) de la pelicula par& aquéllas crecidas sobre titanato de
estroncio.
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Fig. 3.12. Patrones de difraccidn de rayos X pare todss tas peliculas. Se indexan fus picos (60)) y fos def sustrato,



- Microscopta electrénica,

Para observar la microestructura de las peliculas se tomaron fotografias (Ver figuras
313y 3.14) de todas las muestras con una amplificacion de 7500:1. Todas las peliculas
mostraron una superficie rugosa con estructuras granulares en el detector S pues en el
QBSD casi no habia contraste en las imdgenes. Se hizo un analisis puntual de composicion y
se_encontrd que cn algunas regiones solo se tenia un pequeno porcentaje de Ia
estequiometria del 123, mostrando que los granos podrian ser precipitados de impurezas.

lum Hitm

Pelicula A Grano = 350nm Pelicula B Grano ~ 350nm

1jim

Pelicula C Grano =~ 600nm Pelicula D Grano = 350nm

Fig. 3.13. Folografius de SEM (Detector SEN) con una amplifieaclin de 7500:) para el grups de peliculas
defgadas con T, ~ 90K. Bajo cada fotografin se muestra of tamafio promedio de los granos que aparecen.
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Ipm Tuin

Pelicula E Grano = 350nm Pelicula F Grano = 250nm

Tum Tm

Pelicula G Grano = 400nm Pelicula H Grano = 250nm

Flg. 3.4, Fotografias de SEM (Detector SEI) con unm amplificacion de 7500:1 pars el grupo de peliculas
delgadas con T, ~ 60K. Bejo cada fotografia se muestra el tamafio promedlo de los granos que rparccen.

Después de caracterizar las peliculas se procedio a medir Jo a diferentes
temperaturas. Posteriormente se intenta relacionar los resultados obtenidos con parimetros
que indican la calidad de las peliculas. En las siguientes secciones se expone esto con detalle.
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3.3.2 J, en funcién de la temperatura,

Las resultados de tas mediciones de J; con respecto a la temperatura para todas las
peliculas s¢ pueden observar en la grafica de la figura 3.15. Podemos notar que el
comportamiente de la densidad de corriente critica tiene una retacion decreciente en funcion
de la temperatura (figura 3.15a) y Jos resultados son consistentes con los reporindos
anteriormente (ver figura 1.10).
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Fig. 3.15. Grificas de J_ en funcidn de [n temperaturs para todes las peliculas estudindas. Los datos

experimentales estdn unfdos pur una nca con el dnice objeto de facilitar ia identificacion para coda pelicula,

a) Bn escals normal. Las Incertldumbres de Jos puntos cxperimentales no spurecen en In grfica puesto que san

mis pequefins que ¢l simbolo utilizade para indicar cuda curva. b} En escaln loguritmica, para disttnguir con
claridad {os resulindos pasa eads peliculs.
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Para distinguir con mayor claridad los resultados independientemente para cada
pelicula, la grafica de J. vs T se ha puesto también en escala logaritmica (figura 3.15b)
Obsérvese que la mayor J, medida es del orden de 107 A/em? para la pelicula A a una
temperatura de 30K esta muestra y la pelicula D son fas que tienen mayores densidades de
corriente critica, aunque J, para D ya no se pudo registrar a temperaturas menores que 60K
pues las medidas estan limitadas por la minima temperatura a la que se puede llegar con el
refrigerador y por la mixima corriente con que se puede alimentar la bobina sin daiiar el
sistenia.

El resto de las peliculas forman un grupo de curvas con valores similares de J,
teniendo valores inferiores en comparacion con A y D. Se puede ver que la temperatura
critica de las muestras no influye en la J; que puedan alcanzar, pues mientras E y F son de
baja T, ticnen mayor J, que B y C, que tienen altas T,. Por estas razones es factible pensar
que hay algo mas importante que la T, que influye en los valores de las densidades de
corriente critica obtenidos. Haciendo ef anilisis de los datos de caracterizacién se encontrd
una clara dependencia de J; en funcion de la calidad de las peliculas (evaluada mediante
RRR y p3g0), que se analizara enla siguiente seccion.

3.3.3 J. como funcidn de la calidad de la pelicula.

Puesto que las curvas de J. vs T de todas fas muestras no pudieron hacerse en un
misnio intervalo de temperaturas, ya fuera por problemas inherentes al equipo o por las
distintas temperaturas crilicas que se tenian, s¢ escogio una temperatura de 43.6K en donde
se tienen valores de J, para todas las peliculas, excepto para D que fue extrapolada para
poder realizar a comparacion. En la tabla de la figura 3.16 se muestran los resuitados
obtenidos para la densidad de corriente critica a T= 43.6K.

Pelicula (T~ 90K) | J.x 106 +10% Asem? | Pelicula (¥~ 65K) | J.x 106 +10% Asem?
A 740 E 3.21
B 119 F 201
[ 1.73 G 0.52
D 14.0* H 0.23

Fig. 3.16. Tabla que indica J_ para todms Tns peliculas s T= 43.6K. (* Indica que el valor fue extrapolado).



En la grafica de la figura 3.17 se muestra el compertamiento de J, en funcion del
parametro de calidad RRR. Notese que J. s en general, can excepeion de A, mayor cuanto
mas se acercan las muestras a un valor ideal de RRR = 3.

J.x 10%(Aa/em?d

c

28
RRR

Fig. 3.17. Denidad de corriente critics (3) en funcion del coclente de resistividad residusl (RRR). Notese que s
excepcion de A, todas lay peiiculas se sjustan sproximadamente & una curva creclente, La finca corva que se
superpone sélo da una [den def comportamiento de fos puntos.

También es interesante graficar (Ver figura 3.18) J, en funcion de la resistividad a
temperature ambiente y esta vez los puntos se ajustan a un claro comportamiento: entre
menor es la resistividad mayor es J, como ya ha sido interpretado por otros autores.
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Fig. 3.18, Denstdad de corriente critica (J,) en funcion de {n reslitividad a temperatura ambienle {py,,). Se
puede observar In clara dependencls decreclente de J, conforme I resistividad sumenta. La cuiva que se
wuperpone sélo da uns tdes det comportamienio de fos puntos.
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Para incluir los dos criterios mencionados anteriormente, se grafico J, contra el
producto R = RRR X p3gg, un pardmetro que contiene la influencia del factor de calidad de
In muestra y de la resistividad a temperatura ambiente en la densidad de corriente critica; en
la figura 3.19 se observa que J; aumenta conforme R decrece de valor. En la figura 3.20 se
puede ver la grafica en escala logaritmica que en donde se notan con mayor claridad los
puntos extremos a los que tiende el valor de J, cuando el parimetro R es muy pequeflo, y a
que valor tiende 9 para tener densidades de corriente critica bajas.

K 10 4 e
E
S s A
<
o 64 4
e
x 4 h
(3]
N J
0+ .
2 N v
100 200 300 %0 500 600

RRR X pygo {1 02-cm)

Fig. 3.19, Densidad de corriente critica {J,) en funcion del parimetro H=RRR x py,,. Se puede chscrvar in clara
dependencia creclente de J, conforme 9 disminuye, La linea curvs da una indicacién del comportamiento
aproximado de Jos puntos.

10 T T T T T

; ‘ - +  — v v

. 0 100 20 % 0 500 600
: RRRx pgo (1 Q2-cm)

Fig. 3.20. En escalu logaritmica se grafica 1a densidad de corriente critica (J) en funclin del parimetro

H=RRR x p,,,. Nitese que sjustando una lines rects o Jos puntos experimentales se tiene que cuando % = 0
(para una peliculn muy buens) J, csth por arriba de 107 A/om?,
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La ltima grafica sugiere que el valor limite de J 2 43.6K, esto es, Ja mixima J; que
se podria esperar a campo magnético externo nulo, estaria apenas por arriba de 107 Alemd
para una pelicula delgada de YBayCu307 optimizada. Considerando Ja evolucién de Jovs T,
mostrada en Ja figura 3.15, se puede ver que la tendencia general de §; al aumentar la
temperatura es a disminuir lentamente primero y después en forma mis rapida; de esta
manera se esperarian densidades de corriente critica relativamente bajas a 77K (menores que
las de los superconductores tradicionales a 4.2K). Aun asi, se puede observar en la grifica
de 1a figura 3.15 que puede haber peliculas delgadas de YBa,Cu3O4 con J.'s cercanas a
107A/cm? & 77K (sobre sustratos de LAO) que pueden competir favorablemente con los
superconductores tradicionales a 4.2K. Es necesario hacer notar que dentro del mismo
sistema 123, las peliculas delgadas de HoBayCu30, tienen densidades de corriente criticas
mayores que las de YBa;Cu307. Se puede recordar también de la figura 1.9, que §; en
peliculas delgadas epitaxiales de YBayCu305, cae mas o menos lentamente en funcion del
campo magnético externo aplicado, por lo que su desempefio es igual o superior a muestras
de NbySny Nb3Ti que son los inateriales que se usan para hacer bobinas superconductoras.
Por otro lado, son bien conocidas las grandes dificultades que se presentan al intentar
fabricar alambres de cerdinicas superconductoras; es por eso que las peliculas delgadas de
superconductores de alta T, ofrecen una opcién francamente viable para la fabricacion de
bobinas superconductoras.
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Capitulo 4

Conclusiones

Los objetivas propuestos en este trabajo fueron cumplidos en forma satisfactoria y
ademds arrojaron resultados bastante interesantes tanto del funcionamiento del Sistema de
medicion estudiado como del comportamiento de J; en peliculas delgadas. También se
abrieron nuevas lincas de investigacion que estan relacionadas con todos {os resultados que
fueron surgiendo durante este estudio,

Con respecto al equipo de medicion se tuvo la experiencia de una construccidn dificil
y pesada, pues dado que se inicid poco después de que saliera publicado el articulo de
Claassen, existia poca informacion. No obstante después de las pruebas hechas para sacar
adelante el funcionamiento correcto del equipo de medicion, se puede concluir o siguiente:

o En caso de no contar con un Lock-in (que es un aparato bastante caro), se pueden
realizar mediciones del voltaje de una bobina cercana a la pelicula en funcion de la
corriente que se le manda. Restando la sefial sin muestra superconductora se obtienen
graficas relativamente ficil de interpretar. Sin embargo hace falta determinar la relacion
funcional entre e posible cambio observado a una corriente de bobina y J;, o bien, hacer
comparaciones directas con métodos de transporte para calibrar el sistema.

o En esta tesis se da una descripcion detallada del equipo utilizado para el Sistema de
medicion de J; basado en el mionitoreo del tercer armonico del voltaje en la bobina. Se
dan a conocer los disefios de las sondas y portamuestras usados, los cuales no se
reportan en la literatura, por lo que pueden ser una buema gula para futuras
construcciones de otros equipos parecidos.
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+ Se obtuvieron parametros optimos de utilizacion del equipo fabricado, v que son:
bobina de alambre de cobre calibre #50 de 300 vucltas; 3Vpp y 1000Hz de salida del
generador de funciones.

s+ Se notaron enormes ventajas del sistema estudiado con respecto a las mediciones por
contacto, EI sistema inductive no provoca ningin dafio fisico a la pelicula, y sus
propiedades no varian despuss de una medicion como es el caso de las medidas de
transporte que utilizan contactos sobre la superficie de la pelicula que se calientan
demasiado debido a las altas corrientes que conducen y que llegan a daitar gravemente
las propiedades superconductords de la muestra. Para evitar esto ultimo, se han
propuesto varias altemativas ‘entre {as cuales estd la de reducir la resistencia de los
contactos Jo mas que se pueda o disminuir la zona a medir, haciendo tirillas muy finas
(de} orden de micras o menores) con ef fin de utilizar corrientes mas pequefias para la
medicion, pero esto resulta tambicn un problema pues en este caso hay que pensar en
formas de fotolitografiar la superficie para obtener una tira uniforme y que en el
procedimiento no se cambien lay propiedades de la pelicula.

o Con respecto a las grificas obtenidas para el 3er. armonico, s¢ observd un
comportamiento no reportado anteriormente pues aparece un minimo en la sefal, lo que
nos induce a pensar que esta técnica de medicidn pueda quizds en un futuro no sélo ser
usada para la caracterizacion de las muestras superconductoras, sino que también sirva
para revelar fos mecanismos de flujo de vértices en el estado mixto que probablemente
se reflejen en los picos obtenidos. Por otro lado se observé que este comportamiento es

consistente con el modelo de Bean en refacion a la generacion de armonicos.

» En cuanto a la duracidn de las mediciones se tiene que sin tomar en cuenta lo que
tarda en enfiiar el refrigerador que se utilice, las medidas se obtienen en muy poco
tiempo, ya que para el primer método, descrito en la Seccion 2.2.1, lo winico necesario ¢s
estabilizar una temperatura y cuando esto se haya logrado, ¢l tiempo de medicion puede
ser de alrededor de § minutos, mieniras que para el segundo método, descrito en la
Seccion 2.2.2, la duracion de la medida estd determinada por el acoplamiento entre el
sensor de temperatura y {a respuesta de apantallamiento de la muestra; en nuestro caso
se optd por dejar calentar el sistema poco a poco hasta fa temperatura critica de cada
material sin utilizar ningin tipo de calefactor, lo cual no legaba a durar mis de 40
minutos para iemperaturas criticas del orden de 90K.
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Por otro lado, las mediciones hechas para J; en peliculas delgadas, revelaron lo
siguiente:

o+ La densidad de corriente critica es una funcion decreciente con respecto a la
temperatura; primero disminuye suavemente hasta que a temperaturas cercanas a Tg
decrece en forma répida, como se puede apreciar en la grafica de la figura 3.15.

o Se puede pensar que las peliculas de YBayCu304 depositadas sobre sustratos de
LAO muestran J's mas altas que las depositadas sobre sustratos de STO. Aunque para
afirmar o anterior se necesitan hacer estudios controlados con una mayor cantidad de
muestras.

¢ Se encontrd que el valor de J; para peliculas delgadas tiene una relacion crecicnte en
funcion de la calidad de las muestras determinada por un parametro R que es el
producto del cociente de resistividad residual por la resistividad a temperatura ambiente,
esto es: RRR x p3qq.

o La prafica logaritmica de J; vs R revela un limite méximo para la densidad de
corriente critica que puede tener una pelicula superconductora de YBayCu304, cuando

su calidad es Optima, y que estd poco arriba de 107 A/em? a 43.6K.

Finalmente, como perspectivas a futuro, se establecen nuevas lineas de investigacion
sobre este mismo tema de tesis, que se resumirian como sigue:

o Computarizacion de! Sistema Inductivo de Medicion de J,, métodos con corriente
constante y con temperatura constante.

+ Estudios del Sistema de Medicion basado en el ler arménico del voltaje.

o Estudios de! comportamiento del 3er. arménico y del resto de los armonicos mas alla
de ).

o Modelos tedricos de explicacion de los maximos y minimos observados en las

graficas del voltaje del tercer arménico en funcion de la corriente de bobina y de la
temnperatura; relacion con el comportamiento de los vortices en el estado mixto.
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» Mayor nitmero de estudios de J, en funcion de los pardmetros de las muestras.

« Comparacion de J, obtenida por este Sistema inductivo con la que se mide por otros
métodos.

« Preparacion de otros sistemas, por ejemplo HoBaCuQ y medicion de J, en funcion
de la calidad de las muestras,
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Apéndice A.

Funcionamiento del Lock-in.

Un amplificador de deteccion sincrona, Lock-in, funciona como a continuacion se
describe: en ¢l canal de la referencia, recibe una scfial periddica de una frecuencia F y una
amplitud R, mientras que en el canal A recibe la seflal a analizar con una amplitud S y con
una composicion de [recuencias, Ambas sciales entran a un mezclador que, después de
ponerlas en fase para hacer fa medicion, multiplica tos valores de las amplitudes, resultando
una seftal cuyo voltaje promedio puede cancelarse o no dependiendo de la frecuencia de la
sefal de entrada o bien de que la medida se haya hecho teniendo las seitales desfasadas. En
el caso de Jas mediciones hechas para el tercer armanico, se tiene que la frecuencia de a
referencia es 31y la del tercer armanico del voliaje con frecuencia principal f, también es 3f,
por lo que al estar ambas en fase, dan por resultado una sefial medible de voltaje de.

a) b)

Hi it

Referencia (3F) Referencia (3F)

Sefal (3F) en fuse con Ja referencia  Sedal (2F) en fasc con Ia referencia

W

La senal promedio no s cancela La seftal promedio si se cancela

Grificas que mucsiran cl funcionamiento del Lockein que recibe dos sefiales, una os la
referencin y la olva, Jusefisl quese prelende anafizar. Se grafica la amplitud en funcion de) tiempo. En ») ia
sefial y b referencia esian on fase y tenen fa misma frecuencla por fo que Ja sebad promedinda resultante no se
canceln, por otro ladoen b) 13 seisl de entrada tene una frecuencia diferenie & la de 1a referenc lo que
resulta en una sekal promedio nule a Ix salide,
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Grdficas de resistencia para las peliculas estudiadas. %[[&,
De s siguientes graficas se pueden extraer los valores de la resistividad a 300K

conociendo el espesor de Jas peliculas y en su caso, extrapolando el valor de la resistencia
hasta 300K {36},
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