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Resumen

Se produjeron peliculas delgadas superconductoras de las familias a base de hierro 122
(Ba(Fey—,Co.)2Asy) v 11 (FeSegsTeys), por el método de deposicion por laser pulsado
(PLD). Se estudio el efecto de la temperatura, composicién y uso de capas buffer en las
propiedades superconductoras y texturales de las peliculas producidas. La variacién de estas
caracteristicas, produce peliculas tanto monocristalinas como policristalinas. Se estudio la
dinamica de vortices en estos dos tipos de peliculas, evaluando la dependencia de la corriente
critica de transporte J. con el campo magnético aplicado, obtenida a partir de mediciones
de Voltaje-Corriente (V — I). Las peliculas policristalinas presentan una mayor disminucién
de J. (~ un orden de magnitud) con el campo magnético aplicado comparadas con las mo-
nocristalinas. Dicha dependencia se atribuye a un debilitamiento del anclaje de los vortices
ubicados en las fronteras de grano, hecho que se relaciona con la disminucién de la energia
potencial de anclaje Uy observada (Upmon = 5Ugper) ¥ por otros mecanismos de desanclaje
determinados de las curvas V' — [. En ambas familias superconductoras el mecanismo de
anclaje de vortices puede ser descrito por el modelo de Kramer. Mediciones de la depen-
dencia angular de la corriente critica J.(#), muestran un anclaje anisotrépico de los vortices
(J.(H || ab) > J.(H || ¢)) y un anclaje intrinseco similar al observado en los superconductores
de alta temperatura critica (HTSC). Los diagramas de fases magnéticos obtenidos revelan
que la familia 11 presenta una linea de irreversibilidad (uoH;.-) mas cercana a la linea de
campo critico mas alto pyH.o, haciendo que la region de liquido de vortices sea menor com-
parada con la familia 122.

Se presentan tambien las propiedades texturales y superconductoras de multicapas de la
familia 11 con la estructura Sustrato/Fepysfer/11/Fepyfrer/11, depositadas utilizando el
método de deposicién por laser pulsado. Las multicapas presentan un crecimiento texturi-
zado a lo largo del eje ¢ sin la presencia de desorientaciones dentro del plano. Se observa
un reduccién de la temperatura critica comparada con las bicapa Sustrato/Fepyger/11,
relacionada con los parametros de deposicion.

Palabras clave: Superconductividad, Superconductores a Base de Hierro, Peliculas

Delgadas, Dinamica de Vértices..



Abstract

Superconducting thin films of iron based families 122-Ba(Fe;_,Co,)sAss and 11-FeSeq 5Teq 5,
was made by pulsed laser deposition (PLD). It was carried out a study of the effect of tem-
perature, composition and use of buffer layers on superconducting and textural properties of
thin films produced. The variation of these characteristics, produces both monocrystalline
and polycrystalline films. They study of vortex dynamics comparing these two types of thin
films, evaluating the dependence of transport critical current J. with the magnetic field,
obtained from measurements of voltage-current (V' — I) was carried out. The polycrystalline
films have a greater diminution of J. (~ one order of magnitude) with the applied magnetic
field compared to monocrystalline films. That dependence is due to a weakening pinning of
the vortex located at the grain boundaries, a fact confirmed by the decrease of the pinning
potential energy U (Upmen = 5Ugper) and the mechanisms found in V' — I curves. In both
superconducting families the vortex pinning mechanism can be described by the Kramer’s
model. Measurements of the angular dependence of the critical current J.(f), show an
anisotropic vortex pinning (J.(H || ab) > J.(H || ¢)) and an intrinsic pinning similar to that
observed in high critical temperature superconductors (HT'SC). The obtained magnetic phase
diagrams, reveal that the 11 family has an irreversibility line (p9H;..) nearest to the line of
the highest critical field poH.o, producing a smaller vortex liquid region, compared to the 122
family.

Finally, the textural and superconducting properties of 11 family multilayers with structure
Substrate/Fepyffer/11/Fepyffer/11, is presented. Although the deposition process used
reduces the critical temperature (7,) compared to the bilayer Substrate/Fepyfer/11, this
work contributes to the study beginning of such structures of 11 superconducting family.

Keywords: Superconductivity, Iron Based Superconductors, Thin Films, Vortex Dyna-

mics.
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1. Introduccion

La superconductividad es un fenémeno que aparece a bajas temperaturas y que se caracte-
riza principalmente por la pérdida total de resistencia a la conduccién eléctrica por debajo
de cierta temperatura critica, T,. Ademads, viene acompanada por la expulsién del campo
magnético de su interior cuando este se encuentra expuesto a campos magnéticos relativa-
mente pequenos, presentando un diamagnetismo perfecto.

Han transcurrido un poco mas de cien anos desde que Onnes [1] descubri6 la superconducti-
vidad en 1911 y un poco mas de cincuenta desde que se planteo la teoria BCS por parte de
Bardeen, Cooper y Schrieffer [2], que explicaba muy bien el fenémeno para superconductores
convencionales (tipo I y tipo II). Esta teoria predecia una temperatura limite de 30K a la
cual la interaccion electron-fonén dejaba de ser efectiva. Pero cuando en 1986 Bernodz y
Miiller [3] dieron a conocer a la comunidad cientifica el descubrimiento de los que ahora se
conocen como los superconductores de alta temperatura critica (HTSC), la superconductivi-
dad dejo de ser un fenémeno a muy bajas temperaturas (temperatura del helio liquido) y las
aplicaciones practicas se hicieron mas tangibles. Sin embargo, en la actualidad la méxima
temperatura critica superconductora la presenta un cuprato dopado con mercurio (7. 135
K), sintetizado en 1993 [4] y que puede alcanzar una T, 155K cuando es sintetizado en condi-
ciones de alta presién. Desde ese momento, han sido infructuosos los intentos por encontrar
superconductores con temperaturas criticas mas elevadas y aun el mecanismo responsable
de la superconductividad en estos materiales no se conoce completamente.

En 2008, el descubrimiento de una nueva familia superconductora a base de hierro, por parte
de Hideo Hosono [5], trajo como consecuencia un exhaustivo estudio de estos nuevos mate-
riales debido a diversas caracteristicas: a) la inesperada presencia de hierro, un elemento de
coordinacién al igual que el cobre pero con cardcter magnético, b) poseen una estructura
cristalina laminar, donde la superconductividad se da en las laminas de hierro, mostrado
un comportamiento cuasibidimensional similar a los cupratos y ¢) el estado superconductor
se alcanza después de cierto nivel de dopaje tanto con huecos como con electrones. Estas
diferencias y similitudes son las bases para el estudio de estos nuevos materiales, ya que
un buen entendimiento de sus propiedades fisicoquimicas, podria dar pistas méas claras del
mecanismo responsable de la superconductividad en los HTSC.
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En la actualidad [6]la T, méxima encontrada en estos materiales esta alrededor de 55K y su
estudio ha conllevado a la sintesis de diferentes compuestos, clasificados en al menos cuatro
subfamilias principales (1111, 111, 122 y 11). Aunque hoy en dia se conocen bastante bien
algunas de las propiedades de esta nueva familia superconductora, aun quedan grandes retos
en el estudio de la misma. Entre estos se encuentran la produccién de peliculas delgadas,
esenciales para la realizacion del estudio de las propiedades fundamentales como la dindamica
de vortices y el papel de los mecanismos de anclaje presentes. Todo esto con el fin de obtener
mayores valores de corriente critica, siendo quizas este el hecho mas importante para posibles
aplicaciones tecnolégicas.

El presente trabajo muestra los resultados obtenidos de la produccién y caracterizacién de
peliculas delgadas superconductoras a base de hierro de las familias 122 y 11. En primer
lugar, se analizan las diferentes variables utilizadas en el proceso de crecimiento (tipo y
composicién de capas buffer, tipos de sustratos y temperaturas de deposicién). Seguidamente,
se realiza un anélisis del comportamiento de la corriente critica de transporte en funcién del
campo magnético aplicado con el fin de elucidar el mecanismo de anclaje de vortices presente
en estos materiales. Los datos obtenidos son sometidos a diferentes modelos con el fin de
determinar el diagrama de fases magnético, herramienta indispensable en el desarrollo de
futuras aplicaciones tecnoldgicas. Al final se comparan las propiedades de anclaje de vortices
entre las familias estudiadas y se presentan los resultados obtenidos de la produccion de
multicapas de la familia 11.



2. Conceptos basicos de la
Superconductividad

2.1. Transicion al estado superconductor

Dos importantes propiedades fundamentales estan asociadas con la superconductividad:

O La transicién desde una resistividad finita p,, en el estado normal por encima de una
temperatura de transicion al estado superconductor con a una resistividad p = 0; es
decir, hacia una perfecta conductividad DC por debajo de la temperatura critica T..

O El cambio simultaneo de susceptibilidad magnética y desde un valor positivo para-
magnético por encima de 7T,, a un valor y = —1; es decir, hacia un diamagnetismo
perfecto por debajo de T,. Estos aspectos se ilustran mejor en la figura 2-1.

No Superconductor

_ X\ =
= =
ks =
< 2
= Super- =
= " =
i conductor =
= - 2
S =
= 2
=0
0 T,

Figura 2-1.: Cambio en la resistividad y susceptibilidad magnética para un material super-
conductor por debajo de T, [7].

2.2. Efecto Meissner

Como se menciono anteriormente, la superconductividad no solo es un fenémeno que impli-
ca la pérdida de resistencia al transporte de corriente. En 1933 [8], Meissner y Ochsenfeld
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descubrieron que la superconductividad posee una segunda caracteristica: El diamagnetismo
perfecto. Cuando un material superconductor es expuesto a campos magnéticos relativa-
mente débiles, una corriente de apantallamiento aparece en la superficie del mismo. Estas
corrientes crean un campo magnético tanto en el interior como en el exterior del material, que
se opone al campo magnético aplicado, haciendo que la induccién magnética en el interior
del mismo sea igual a cero. Mientras que en el estado normal las lineas de campo magnético
pasan a través de todo el material, en el estado Meissner las lineas son forzadas a pasar por
la parte externa.

2.3. Superconductores tipo | y tipo Il

Los superconductores poseen la caracteristica de poder existir en el estado normal o en el
estado superconductor dependiendo de la magnitud del campo magnético al cual estén ex-
puestos. Estos pasan al estado normal si el campo magnético aplicado supera cierto valor
critico B, o B, el cual varia para diferentes materiales y por encima del cual se pierde el
estado Meissner y las lineas de campo magnético penetran el sélido.

En la Figura 2-2a se muestra el comportamiento de un material en presencia de un campo
magnético ascendente desde el estado superconductor. A campos bajos el material se encuen-
tra en el estado Meissner, debido a las corrientes de apantallamiento inducidas. A medida
que el campo magnético crece y supera el valor de B, dos fenémenos diferentes ocurren.
Este hecho hace posible la divisién de los superconductores en dos categorias:

Tipo I: El superconductor pasa del estado Meissner (M) al estado normal (N) inmediata-
mente después de superado el valor de B,;, presentandose una penetracion total de las lineas
de campo en el interior del material. Algunos ejemplos de estos materiales son Hg, Al, In.

Tipo II: El superconductor pasa del estado Meissner a un estado de penetracién parcial del
flujo magnético por encima de B.i, estado conocido como estado mixto (EM). Luego, a
medida que el valor de campo magnético aumenta, la superconductividad se pierde total-
mente una vez superado el valor de campo critico 2 o By, alcanzandose el estado normal.
Algunos ejemplos de estos materiales son Nb3Sn, NbT'i y todos los superconductores de alta
temperatura critica HTSC. Ademas de existir un valor de campo magnético critico, existe
también una densidad de corriente de transporte critica que inducird un campo magnético
sobre la superficie del material con un valor proporcional a B.. Se puede definir ahora, una
superficie critica para el estado superconductor en tres dimensiones formada por el campo
magnético, la densidad de corriente de transporte y la temperatura aplicada y delimitada
por los valores criticos de cada una como se aprecia en la Figura 2-2b.
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Estado
a b Superconductor
Tipo | Tipo Il

Magnetizacldn -M

0 Bl:l 0 Bl:l Bcz
Campo Aplicado H

Figura 2-2.: a. Comportamiento tipico de un superconductor tipo I y tipo II en presencia
de un campo magnético. b. Superficie critica del estado superconductor [7].

2.4. Superconductores tipo Il, Estado Mixto y Vértices

El parametro de Ginzburg-Landau

Para hablar de este pardmetro, es necesario introducir dos conceptos muy importantes en
el estudio de superconductores. El valor &, conocido como la longitud de coherencia, es la
distancia maxima entre electrones de un par de Cooper en el espacio real y el valor A, llamado
longitud de penetracién de London, en honor a estos hermanos, que demostraron que las
lineas de campo magnético no son expulsadas completamente del interior del superconductor
sino que alcanzan a penetrar cierta distancia )\, decayendo exponencialmente en el interior del
material. Para los superconductores tipo I la longitud de coherencia es mucho mayor que la
longitud de penetracion, asi que esta se mantiene sobre distancias relativamente grandes en el
interior del superconductor. En los superconductores de tipo II, la longitud de penetracion es
mucho mayor que la longitud de coherencia, asi que los campos magnéticos pueden penetrar
en distancias mayores a la longitud de coherencia dentro del material (Figura 2-3a). Asi,
cerca de la superficie fuertes campos magnéticos coexisten con una alta concentracién de
superelectrones. La relacion entre estas dos longitudes caracteristicas se conoce como el
parametro de Ginzburg-Landau:

K = g (2-1)

Como se menciono anteriormente cuando el campo magnético excede el valor del campo cri-
tico mas bajo B.j, el flujo magnético es capaz de penetrar en forma de unidades cilindricas
cuantizadas llamadas vértices. Para campos magnéticos apenas por encima de B,, el campo
magnético en el interior de los superconductores de tipo II es fuerte en los niicleos de los
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app

MNormal

app

Concentracidn de Vdrtices

Normal Superconductor Tip

0 X € 4
—_ !
z

Figura 2-3.: a.Incremento del nimero de superelectrones, decaimiento del campo aplicado

en el interior del superconductor y variacién de los parametros € y A para cada
tipo de superconductor. b. Representacion de un vortice aislado. c. Represen-
tacion del campo magnético en el interior de un superconductor tipo II con el
aumento de la concentracién de vértices. [9]

vértices, disminuyendo y volviéndose muy pequeno fuera de estos. Los vértices poseen un
radio igual a £ y estan rodeado por una regién de radio A\, donde el campo magnético decrece
exponencialmente y donde se presentan supercorrientes circulares Jg(Figura 2-3b). Cuando
la intensidad de campo magnetico aumenta los vortices se sobreponen y el campo magnético
se vuelve fuerte casi en todo el interior del superconductor (Figura 2-3c). Eventualmente,
cuando el campo magnético excede el valor de By, el material pasa al estado normal. Este
tipo de superconductores también muestran resistencia cero al paso de corriente eléctrica,
pero su estado de perfecto diamagnetismo o Meissner solo ocurre por debajo del campo
critico més bajo, B.;. Los superconductores tipo II son muy importantes para aplicaciones
tecnologicas debido a que pueden transportar grandes cantidades de corriente y pueden tra-
bajar en presencia de campos magnéticos relativamente altos.

2.5. Corriente critica

Como se mostrd en la construccion de una superficie critica de un superconductor, existe
ademés del campo magnético critico un densidad de corriente critica J.. Esta es la médxima
corriente que un superconductor puede sostener antes de que se desarrolle un voltaje. Si se
considera un alambre superconductor conectado a una fuente externa, este transportara cier-
ta cantidad de corriente llamada corriente de transporte, .J;. Si ademas, el superconductor se
encuentra en un campo magnético, corrientes de apantallamiento apareceran en la superficie
del mismo, Jy, cancelando el flujo magnético en el interior del material. La corriente total
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sera:

Jr=Ji+ Jy (2-2)

La superconductividad se pierde si el valor de Jr supera el valor de densidad de corriente
critica J,.

2.5.1. Corriente critica en el estado mixto

Cuando un superconductor tipo II se encuentra en presencia de un campo magnético con
valor igual a B, donde By < B, < Beo y por el cual circula una corriente J perpendicular
a los vértices presentes, aparece una fuerza con un valor proporcional a

Fr=BxJ (2-3)

F}, es conocida como la fuerza de Lorentz. Esta fuerza genera un movimiento de los vortices
como se aprecia en la Figura 2-4a . Si las lineas de flujo magnetico se mueven con una
velocidad v el campo eléctrico inducido es:

E=Bx4 (2-4)

Como el nicleo de cada vértice esta practicamente en el estado normal (Figura 2-3b), los
electrones en esta region generaran una resistencia eléctrica en presencia de este campo
eléctrico y por ende una disipacion de energia. Para evitar la aparicién de esta resistencia
eléctrica es necesario detener el movimiento de las lineas de flujo magnetico. Esto se puede
lograr con el anclaje de los vortices. Algunas inhomogeneidades y defectos en el material
pueden actuar como centros de anclaje fijando los vortices en su posicion. Dicha interaccién
es parecida a una fuerza de friccién que previene el movimiento de los vortices hasta que la
fuerza de Lorentz excede cierto valor. La fuerza total de anclaje de todas estos centros en
una unidad de volumen de la linea de flujo magnetico se conoce como densidad de fuerza
de anclaje, denotada por F),. Esta fuerza proviene de la energfa potencial que las lineas de
flujo experimentan dependiendo de su posicion con respecto al centro de anclaje. Cuando
esta fuerza iguala a la fuerza de Lorentz 2-3 el sistema se encuentra en el estado critico y se
puede obtener la siguiente relacién:

Jo=— (2_5)

La introduccion de inhomogeneidades y defectos en el material contribuyen con el aumento
de la densidad de corriente que el material puede transportar sin perdidas (Figura 2-4b),
por lo tanto esta depende del tipo, densidad y arreglos de los centros de anclaje.
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Figura 2-4.: a.Movimiento de los vortices debido a la fuerza de Lorentz en un superconduc-
tor que transporta una corriente en presencia de un campo magnetico. b. Curva
de corriente-voltaje en presencia (linea solida) y ausencia (linea discontinua)
de centros de anclaje. [10]

2.6. Dinamica de las lineas de flujo magnetico, efectos
térmicos y desanclaje

Al determinar la corriente critica de transporte de un superconductor que se encuentra en
el estado mixto, se pueden apreciar diferentes comportamientos en las curvas I-V. Un movi-
miento de las los vortices asistido térmicamente (TAFF por sus siglas en inglés: Thermally
Assisted Flur Flow) a bajos valores de corriente, un movimiento libre de los mismos a co-
rrientes altas (FF:Flux Flow) y un estado intermedio entre las dos (Fluz Creep:FC). Estos
tres tipo de comportamiento se ilustran mejor en la Figura . El criterio de 1 4V es usado
para determinar experimentalmente el valor de corriente critica, J..

2.6.1. Flux Flow

Si la fuerza de anclaje en un superconductor es débil o si la fuerza de Lorentz es muy
grande (altos valores de corriente) excediendo la primera, todo el conjunto de vortices se
moverd lateralmente a cierta velocidad. Este fenémeno se conoce como fluz flow(FF). La
teorfa mas aceptada para describir este estado fue propuesta por Bardeen y Stephen [11].
Considerando un vértice de radio £ en movimiento, este generara un campo eléctrico en su
interior y en los alrededores. Este produce una perdida igual a W = p;;J? y por tanto una
resistividad caracteristica. El resultado es:

B
Bc2

donde p,, es la resistividad en el estado normal. En la ecuacion 2-6 cuando B es igual a B,

Pff = Pn (2-6)
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(a) (b) (c)

Figura 2-5.: Energia de los vortices vs. su posicién en los centros de anclaje a.Estado donde
Jy < Jo, U es la energia de activacién para el desanclaje de los vortices. b.
Estado critico J; = Jo. ¢. Jy > Jo (flux flow) [10]

pff se convierte en p, como es de esperarse y cuando B es cero ps¢ también lo es ya que no
habrian vortices presentes en el superconductor.

2.6.2. Movimiento asistido térmicamente: TAFF y flux creep

2.6.2.1. Flux creep(FC)

Cuando un vértice es anclado por un centro de anclaje, este encuentra un minimo de energia
potencial. Este estado metaestable puede ser perturbado facilmente por la temperatura in-
duciendo a los vortices a moverse (flux creep) hasta encontrar un nuevo punto de pseudo-
equilibrio. Anderson y Kim [12] propusieron que la velocidad de escape de los vortices de los
centros de anclaje viene dada por la expresion:

v = e VKT (2-7)

donde U es la energia de activacion, k es la constante de Boltzman y 1 es una frecuencia
de movimiento del vortice alrededor del punto de minima energia local. Este fenémeno se
hace importante en los superconductores de alta temperatura critica donde las velocidades
de escape y el flux creep representan un desafio para posibles aplicaciones. Sin embargo
la altura de dicha barrera energética U también depende de la corriente transportada por
el superconductor. En la Figura 2-5a se puede observar que a valores de corriente muy
pequenos el salto de los vortices puede darse tanto a la izquierda como a la derecha, donde
esta ultima representa la direccién de la fuerza de Lorentz. El punto A representa el punto
de minima energia local donde el vortice se encuentra anclado. Para poder ser desanclado
la fuerza de Lorentz debe realizar un trabajo para sobrepasar la energia de la barrera en el
punto B. Al alcanzar el estado critico la corriente transportada iguala a la corriente critica
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y el valor de U iguala el minimo de energia local (Figura 2-5b). A mayores densidades de
corriente los vortices se moveran libremente (flux flow) como se parecia en la Figura 2-5c.
La reduccion de la energia de activacion con el aumento de la corriente puede ser modelada
por:

Iy -

donde Uy es la energia potencial de anclaje cuando J — 0. El decaimiento en la magnetizacion
asi como la de su corriente asociada es proporcional a R y para saltos en la direccion de
Lorentz se tiene:

(2-9)

Combinando las ecuaciones 2-8 y 2-7 se obtiene la conocida relacion de Kim-Anderson para
el flux creep:

J(T) = J:[1 — (KT /Uy)in(v/vp)] (2-10)
donde la velocidad de arrastre (creep rate) S(7) = [—(0InJ/0Int)p r] esta dada por:

S(T) = =T/[Uo = Tin(v/v)] (2-11)

La ecuacion 2-10 muestra que .J. se reduce drasticamente debido al fluz creep cuando U
es pequeno y la temperatura es alta. Asi, en un periodo de tiempo grande la corriente de
magnetizacion al igual que el momento magnetico decaeran proporcional a Int. En medidas
de transporte el campo eléctrico esperado combinando las ecuaciones 2-4 y 2-9 es:

E = Blyge™ #(1=7/%2) (2-12)

donde [ es la distancia de salto efectiva. Esta ecuacién no lineal representa adecuadamente
la region de flux creep en la curva I — V halladas experimentalmente.

2.6.2.2. Movimiento de vértices asistido térmicamente: TAFF

Las fluctuaciones termicas ademas de afectar el potencial de anclaje afecta de manera im-
portante la dinamica de estos en el sistema. De acuerdo con Anderson y Anderson-Kim estas
flucucaiones inducen saltos entre valles de potencial de segmentos de las lineas de vortices o
de agrupaciones (racimos) de estas a una velocidad v = 2vgexp(—Uy/T)sinh[(Uo/T)(j/70)]
en la presencia de una corriente j < j.. A corriente muy bajas 7 — 0 el sistema muestra un
comportamiento Ohmico con una resistencia:

p(T) o ppexp(—Uo/T) (2-13)
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Figura 2-6.: a.Fuerzas de anclaje elementales distribuidas aleatoriamente. b. Variacién de

la energia cuando un vortices se mueve alrededor de un centro de anclaje y c.
variacion en la fuerza elemental de anclaje. [10]

Esto trae como consecuencia la aparicion de varios limites: Si el potencial de anclaje Uy es
pequeno comparado con la temperatura T, es decir Uy < T el movimiento de los vortices
no se ve afectado por la presencia de centros de anclaje y pueden moverse libremente bajo
la accion de la fuerza de Lorentz (Flux Flow). La resistencia en este caso esta dada por
la ecuacion 2-6 y las lineas de flujo entran en el regimen de liquido de vortices desanclado.
Cuando el potencial de anclaje es grande; Uy > T la resistividad se vuelve pequena de
manera exponencial:

p(T') = (po)exp(—Uo/ksT) (2-14)

presentando un comportamiento del tipo Arrhenius. En este regimen los vortices se encuntran
como un liquido anclado de vortices y ocurre a altas temperaturas cerca de la linea de fusion
B,,(T). Este estado ahora se conoce como TAFF por sus siglas en ingles (Thermally Assited
Flux Flow) [13]. Dentro de este regimen el sistema de vortices se comporta com un liquido
muy viscoso donde las fluctuaciones termicas se hacen importantes y la transicion al estado
de libre movimiento F'F' se puede alcanzar facilmente.

2.7. Mecanismos de anclaje de vértices

Como se menciono anteriormente la fuerza de anclaje detiene el movimiento de los vortices
oponiéndose a la fuerza de Lorentz en la presencia de una corriente de transporte. Esta
fuerza es un valor macroscépico promedio de las fuerzas de anclaje elementales hechas por
cada centro de anclaje (Figura 2-6a). La densidad de la fuerza de anclaje puede determinarse
teniendo en cuenta la suma de todas estas fuerzas individuales:
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Np

F,=> fi(B.T) (2-15)

donde f; es la fuerza elemental de anclaje del i-ésimo centro y N, es la densidad de centros de
anclaje. LA fuerza elemental de anclaje puede tomar valores negativos o positivos (—f,, f,)
dependiendo de la posicién relativa de la linea de flujo con respecto a la posicién de equilibrio
del centro de anclaje. Para un centro de anclaje dado interactuando con un vértice la fuerza
elemental de anclaje esta definida por el maximo valor de esta fuerza de interaccion:

ou
fp - <_%)max (2_16)

Cuando se presenta una variacion en la energia de la barrera de desanclaje U como se muestra
en la Figura 2-6b durante el desplazamiento de la linea de flujo magnetico a través del centro
de anclaje, la fuerza de interaccion también varia (Figura 2-6c¢).

De manera similar, la fuerza de anclaje por unidad de volumen se puede considerar como:

fp=—nLAW/x (2-17)

AW es el trabajo realizado para mover el vortice una unidad de distancia hasta una posicién
donde se encuentra desanclado, divido por x, el rango efectivo de interaccién de anclaje; L
es la longitud de la linea de flujo que esta directamente anclada y 7 es un factor de eficiencia
que depende de cada material. Todas estas cantidades estan influenciadas por varios factores:

1. La naturaleza superconductora de los centros de anclaje.Las lineas de flujo
interactian con los centros de anclaje debido a que las propiedades superconductoras
de estos difieren de la del superconductor. La interaccién entre ambos es una funcion de
la magnitud de esta diferencia. Estas diferencias pueden ser causadas por (a) pequenas
diferencias en k, debidas a fluctuaciones en la composicion, es decir a la presencia
de impurezas con menor T, o a distribuciones no homogéneas de dislocaciones y (b)
debido a la presencia de particulas no superconductoras, las cuales pueden ser metales
en estado normal o aislantes. Cuando el diametro de las particulas metalicas es menor
o igual a & el efecto de proximidad puede inducir superconductividad sobre estos lo
que produciria cambios en k. Estos dos tipo de anclaje se conocen como anclaje Ax y
anclaje normal.

2. El tamano y espaciado de la microestructura de anclaje. Cuando el tamano
a y espaciado [ de los centros de anclaje son mayores que la longitud de penetracion
de London A la induccién magnética encontrara una posicion de equilibrio en todo
el centro de anclaje mientras que si ambos parametros son menores a A la induccion
magnética no se podra ajustar completamente a un valor de equilibrio local sino a un
promedio entre el centro de anclaje y la region superconductora. La primera se conoce
como interaccion magnética y la segunda como interaccion de nicleo.
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3. El tamano de los centros de anclaje comparados el espaciado de la red de

vortices. Los centros de anclaje pueden ser clasificados de acuerdo con tu dimensiones
comparadas el espaciado de las lineas de flujo magnetico d (d = 1,07(¢o/B)"?. Los
centros puntuales tienen todas sus dimensiones menores a d y solo pueden interactuar
con un vortice a la vez. Los centros lineales tienen una dimensién mayor a d. Si este
se encuentra ubicado paralelo al campo magnetico aplicado podra interactuar con un
vértice en toda su extension. Los anclaje de superficie tienen dos dimensiones mayores
a d. Estos pueden ser dislocaciones, precipitados con forma laminares o fronteras de
grano. Los centos de anclaje con todas las dimensiones mayores a d son centros de
volumen y pueden ser precipitados de gran tamano.

La rigidez de las lineas de flujo. Esta determina si el desplazamiento de las lineas
de flujo magnetico es puramente elastico debida a centros de anclaje débiles o si la
fuerza de anclaje es lo suficientemente fuerte como para distorsionar la red de vortices
haciéndolos actuar individualmente.

Las funciones de anclaje para las diferentes situaciones de anclaje, magnética o nuclear, nor-

mal o Ak, puntual, superficial o de volumen se pueden determinar con los valores apropiados

de L, AW y x en la ecuacién 2-17. La tabla 2-1 muestra como se afecta dicha funcién de-

pendiendo de cada mecanismo de anclaje segin Dew-Hughes [14].

Tipo de interaccién | Geometria de anclaje | Tipo de anclaje | Funcién de Anclaje F,(h)
Sy H2,h1/2(1—h)
Normal PO 2™
" -
Magnético Volumen A 110, H5 1/ 2(1—2h) Ak
4
K
SyHZ%,(1—h)2
Normal toSu Ay (1=h)7
Volumen 5,341
A oSy HHh(1—h)Ak
K 2.67r3
Sy HZh7Z(1—h)?
Nuclear q ficial Normal S I L
uper Cla. A HOSUHgghS Z(I—h)Ali
& P —
VHZI1—h
Puntual Normal %
untua A o VHZRZ(1—h) AR
K 2.320r3

Tabla 2-1.: Funciones de anclaje F}, para las diferentes situaciones de anclaje, magnética o

nuclear, normal o Ak, puntual, superficial o de volumen [14].

Si se grafica F, en funcién del campo magnetico reducido h = H/H se encuentra que gene-

ralmente esta esta descrita por una curva maestra a diferentes temperaturas. Asi, teniendo

en cuenta que la fuerza de anclaje puede ser representada por:
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Fyp(h) o< HE(T') fu(h) (2-18)

los valores de n y la forma de f,(h) (comportamiento del campo critico reducido) pueden
dar cuenta de las caracteristicas del mecanismo de anclaje en el superconductor (tabla 2-1).

2.8. Diagrama de fases magnético en los HTSC

La fenomenologia de los superconductores convencionales tipo Il esta dominada por la pre-
sencia de vortices en una amplia region del diagrama de fases magnetico. Este diagrama, esta
compuesto por una fase Meissner caracteriyada por la expulsion completa del flujo magnetico
a campos magneticos debiles H < H,.; y una fase mixta a campos altos H > H., donde
el flujo magnetico penetra al supercodncutor en forma de lineas, tambien conocidas como
vortices (en esta fase las lineas de flujo magnetico se ordenan en forma triangular con un or-
denamiento de largo alcance; red de vortices). A medida que el campo magnetico aumenta la
densidad de lineas de flujo dentro del superconductor aumenta, solapandosen hasta alcanzar
el estado normal una vez se sobrepasa el valor de campo critico H.

El descubrimiento de los superconductores de alta temperatura critica trajo consigo el des-
cubrimiento de nuevas caracteristicas en los diagramas de fases magneticos [15]. Uno de
estos fue que en una amplia region por debajo de la temperatura critica las propiedades eran
reversibles y en la cual J. = 0. Ademas solamente por debajo de una temperatura T;,..(H),
el comportamiento se vovlia irreversible y J. # 0. Estas dos zonas estan divididas por lo que
ahora se conoce como linea de irrevesribilidad. Esta linea actua como la frontera entre un
arreglo ordenado de los vortices (red de vortices, J. # 0) y un estado de vortices desanclados
y con libre movimiento (liquido de vortices, J. # 0) por lo que tambien sule conocerse como
linea de fusion de vortices T,,,(H)oB,,(T).

Enfoquemonos ahora en un superconductor que se encuentra en el estado mixto. Al apli-
car una corriente, los vortices empezaran a moverse bajo la accion de la fuerza de Lorentz
(ecuacion 2-3) generando una resistencia electrica (ecuacion 2-4). Sin embargo cualquier
desorden estatico (impurezas por dopaje, fases no supercodnuctoras, defectos estructurales)
contribuira con una fuerza de anclaje [}, haciendo que el potencial tecnologico de estos su-
perconductores no se pierda. Sin embargo, este no es el unico efecto producido. El desorden
juega un papel importante en la red de vortices (fase de Abrikosov) de un supercodnctor tipo
II. Este destruye el orden de largo alcance de las lineas de flujo magnetico conservandose
solo a muy cortas distancias. Esta es una caracteristica de lo que se conoce como FEstado
Vitreo, por lo que a esta fase es llamada Vidrio de Vortices [16-18]. El siguiente dirgrama
muestra la relacion entre el desorden y el estado de lo vortices:
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Figura 2-7.: Diagrama de fases magnético para un superconductor tipo II convencional
(A), HTSC con red de vortices (B) y un HTSC con impurezas presentando la
fase de vidrio de vortices (C). EM: Estado Meissner, SV: Solido de Vortices,
LV: Liquido de vortices, VV: Vidrio de vortices, LAV: Liquido anclado de
vortices (regimen TAFF), LDV: Liquido desanclado de vortices. By y Beo son
los campos criticos. No dibujado a escala

desorden

Red de Vortices ———— Vidrio de Vortices

desorden

Liquido de Vortices —— Liquido de Vortices

Des esta forma, el desorden perturba de forma relevante la red de vortices convirtiéndola
en un vidrio de vortices mientras que es completamente irrelevante en la fase de liquido de
vortices.

En la figura 2-TA se muestra el diagrama de fases magnetico para un superconductor tipo
IT convencional. Los diagramas mostrados en 2-7B,C representan un diagrama de fases
magnetico para un superconductor de alta temperatura critica donde el desorden introducido
convierte la red de vortices en una fase vitrea. La separacion entre el estado liquido z solido
esta demarcada por la linea de irrevesribilidad o de fusion. La figura 2-7C ademas muestra
el regimen del movimiento asistido termicamente de las lineas de flujo (TAFF) donde los
vortices se comportan como un liquido viscoso anclado y donde las fluctuaciones termicas
perturban con facilidad el estado de los mismos haciendo que se comporten como un liquido
con libre movimiento [19].
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En febrero de 2008 [5]se anuncié el descubrimiento de un nuevo material superconductor
con una T, = 26 K en un compuesto dopado con flilor y a base de hierro LaO;_,F,FeAs.
Al ser esta una nueva familia superconductora muy diferente a las ya existentes como los
cupratos [3], fuleruros [20] o M gB, [21], su descubrimiento ha atraido la atencién de muchos
investigadores y ha impulsado un exhaustivo estudio desde dicha publicacién. Un hecho dis-
tintivo de este tipo de materiales es su estructura laminar formada por ldminas de LaO y
FeAs y la presencia de hierro en su estructura (un metal de cardcter magnético) (Figura
3-1A). El fenémeno superconductor aparece cuando se varian las concentraciones de por-
tadores de carga como resultado del dopado con flior en las ldminas de LaO las cuales se
encuentran espacialmente separadas de las laminas de F'eAs. Los valores de T, son sensibles a
la concentracion y al tipo de elementos dopantes. El estudio de este nuevo tipo de materiales
superconductores ha dado como resultado la obtencion de diferentes familias relacionadas
y que en la literatura se conocen como la tipo 1111, 122, 111 y 11. En la primera familia
(1111) se encuentran los compuestos del tipo LnOFeP, donde L,= Tierras raras (Ce, Pr,
Nd, Sm, Gd, Th, y Dy) y P, = P, As, Bi.La segunda familia superconductora o tipo 122
esta conformada por arseniuros ternarios y metales maladministered del tipo AFesAsy don-

de A= Ca, Sr, Ba.

Al igual que en la familia 1111 los superconductores del tipo 122 estdn compuestos por
laminas de FeAs formadas por tetraedros conjugados de FeAsy y redes de metales alcalino-
terreos (Figura 3-1B). En contraste con la familia 1111, los de tipo 122 no contienen oxigeno
ni tierras raras. La familia 111 esta representada por el compuesto LiFeAs y la familia 11
por el compuesto FeSe;_,. Ya que el proceso de sintesis de las familias 122 y 11 es menos
complicado el estudio de las propiedades superconductoras se ha centrado en estos dos tipos
de compuestos.

3.1. Propiedades estructurales y superconductoras

Todos los superconductores pnicdgenos de hierro incluyen una capa bidimensional (2D) de
FePn (Pn:elemento del grupo del nitrégeno) con una estructura tetragonal a temperatura
ambiente. Es por esto que sus propiedades fisicas son consideradas bidimensionales, similar
a los superconductores de alta temperatura critica (HT'SC).
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Figura 3-1.: Estructuras cristalinas de los compuestos A. LnOM P, familia 1111 y B.
AFeyAsy familia 122. C. Diagrama de fases del sistema AFeyAs, para K,
Coy P como elementos sutituyentes. PM:estado paramagnético, AFM: estado
antiferromagnético, T: Tetragonal, O: Ortorrombico, SC: superconductor [22].

Bajo condiciones normales la fase AF'es Asy posee una estructura tetragonal (tipo ThCrySi,
grupo espacial I4/mmm) formada por ldminas alternas de FeAs, y redes atémicas de
metales alcalinoterreos A=Ca, Sr, Ba. Para este tipo de compuestos el estado supercon-
ductor se puede alcanzar por dopado con huecos, reemplazando los iones divalentes de
A*" = (Ca®*,Sr**t, Ba*") por iones monovalentes de metales alcalinos como K, Na,Cs.
Hasta la fechas se han reportado T entre 37-38 K para los compuestos Baj_, K, Fea Asy [23]
y Sr1_2(K,Cs),FeaAss [24] y 20 K para el compuesto CaFeaAsy dopado con sodio [25].
Al igual que en los compuestos 1111, se ha estudiado el efecto de la presion externa en la
superconductividad en los materiales de partida no dopados. Mientras que para el material
superconductor Ba;_, K, FesAsy la T, decrece linealmente con el aumento de presién [26]
los compuestos no dopados muestran un incremento en la 7, con el aumento de la presion
externa llegando a un méaximo donde dicha presién distorsiona la estructura cristalina del
sélido y la T, comienza a disminuir [27]. Por otro lado, el primer reporte de dopaje con
electrones en los sitios del hierro fue reportado por Sefat et. al. [28], usando cobalto en el
compuesto Ba(Fe;_,Co,)aAss. La superconductividad ocurre a niveles bajos de dopaje (x
= 0,06-0,08) con una méxima 7, de 22 K. Este hecho es interesante, ya que a comparacién de
los cupratos donde la sustitucion de cobre por otros metales hace que se pierda el fenémeno
superconductor, los compuestos de hierro muestran ser sistemas mas robustos.

Al igual que la familia 1111 lo materiales de partida no son superconductores (compuestos
no dopados con metales alcalinos) y presentan anomalias bien pronunciadas en la regién
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de bajas temperaturas. BaFeyAsy muestra anomalias [25,29-31] en la resistencia eléctrica,
conductividad térmica y susceptibilidad magnética alrededor de 140K , que de acuerdo con
resultados de difraccién de rayos X [30] corresponden a una transicién de fase estructural
de segundo orden donde la estructura tetragonal (I4/mmm) cambia a una estructura or-
torrémbica (F'mmm). Por otra parte, experimentos con difraccién de neutrones [32] revelaron
que dicha transicién de fase estructural, en contraste con la familia 1111, estd acompanada
por una transicion casi simultdnea a un estado antiferromagnético. Ninguna de estas dos
transiciones se observa para los arseniuros superconductores (dopados con metales alcalinos)
con el descenso de la temperatura.

El diagrama de fases de los superconductores a base de hierro puede ser obtenido por la mani-
pulacion quimica o de las propiedades estructurales, usando sustitucion quimica o aplicando
una presion externa. En la familia 122 la sustitucién sistematica del elemento alcalinoterreo
(Ba), el metal de transicién (Fe) o el pnicégeno (As) con diferentes elementos produce un
diagrama de fases casi universal. Este es presentado en la figura 3-1C. Este esta compuesto
por transiciones antiferromagnético (AFM) y estructurales,; las cuales son suprimidas via
sustitucién y una region superconductora que se encuentra practicamente centrada a la con-
centracién critica donde el orden AFM es destruido. La similitud en entre los diagramas de
fases producidos por los diferentes tipos de sustituciéon (K* por Ba*"; Co—3d" por Fe —3d®
y P — 3p? por As — 4p?) dan cuenta de la versatilidad quimica y de las posibilidades para el
estudio de esta familia [22].
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El fenémeno superconductor también ha sido reportado en un compuesto de o — FeSe
(T. = 8K) con una estructura del tipo a« — PbO (Figura 3-2A). Esta familia concocida como
11, posee una estructura laminar similar a formada por FeAs de la familia 122. Se ha encon-
trado que la fase superconductora existe inicamente en muestras preparadas con deficiencias
de Se. Ademas, se ha reportado que la aplicacion de presion aumenta la temperatura critica
hasta aproximadamente 37K a 1,5GPa [34]. También se ha encontrado que la sustitucién de
Se por Te aumenta el valor de T, hasta ~15K en el compuesto FeSeysTey 5, donde Fele
no es superconductor [35]. Esta familia superconductora ha atraido la atencién por poseer
la estructura mas simple de todas las familias conocidas hasta el momento.

El diagrama de fases de esta familia superconductora en funcién de la presién y composicion
se muestra en la figura 3-2B [33]. Se pueden apreciar dos hechos remarcables (i) un fuerte
incremento en la 7, hasta ~37K en el compuesto Fe;,5Se cuando es sometido a presion y (ii)
el ordenamiento magnético (AFM solo ocurre en la region cercana a la composicién Fey 5T,
diferente a lo encontrado en la familias 1111 y 122. La distorsion tetragonal a ortorrémbica en
la region rica en selenio es diferente a la observada para Fe; 5T (tetragonal a monoclinico)
. La transicion estructural de F'e;,5Se es suprimida por la sustitucién con Te y por presion,
incrementandose en ambos casos los valores de T, [33].

3.2. Peliculas delgadas superconductoras a base de hierro

3.2.1. Familia 122

Katase y su grupo fueron los primeros en producir peliculas epitaxiales de BaFey As, dopadas
con cobalto (Bal22 : Co) [36]. Ellos encontraron que las peliculas con Ba son quimicamente
mas estables que las de Sr. Las peliculas de esta familia (Ba122 : C'o) son mucho mas féciles
de producir que las peliculas de la familia 1111, lo cual ha conllevado a un intenso estudio
de este sistema.

Por otra parte Lee e Iida [37,38] , han reportado la produccién de peliculas epitaxiales de
Bal22 : Co de alta calidad. Lee ha logrado producir peliculas en cuatro tipos de bicristales
de SrTi0O3 (STO) con corrientes criticas del orden de 3M A/cm? a 4K donde se estudiaron
las caracteristicas de las fronteras de grano, importantes para la aplicacion en cintas y ca-
bles superconductores. Se ha estudiado el efecto de las tensiones en la T, usando diferentes
sustratos monocristalinos. Iida ha concluido que el STO es el mejor sustrato debido a que
no se presentan fluctuaciones en la composicién quimica y las propiedades superconductoras
son mejores que los otros sustratos utilizados (7.024,5K; AT, ~1K)(Figuras 3-3A,B) [38] .

En la busqueda de peliculas epitaxiales con alta calidad, Lee [39] reporto el uso de capas
delgadas de STO o BaTi0O3 usadas como plantillas, crecidas sobre perovskita, conforma-
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las epitaxiales de Bal22 : Coo crecidas sobre diferentes sustratos. B. T, vs. ¢/a
(pardmetros de red) [38].

das por 50-100 celdas unitarias (Figura 3-4A). Estas capas buffer podrian establecer un
ordenamiento de los enlaces quimicos entre las capa 122 y los sustratos que poseen metales
trivalentes como LSAT y LAO, debido a que estas capas buffer poseen iones alcalinoterreos
divalentes como la fase 122. Estas peliculas mostraron un pico pronunciado de J. lo largo de
¢, lo cual es opuesto a lo esperado debido a pyHe || C es menor que uoHz L C [40]. Las
imédgenes obtenidas por TEM muestran claramente un fuerte anclaje paralelo al eje ¢, debi-
do a la presencia de defectos nanometricos alineados verticalmente [41]. Mas recientemente
se ha encontrado que el anclaje de vortices responsable del aumento de J. es debido a la
presencia de nanopilares de BaFeO; (4-5bnm) [42].

El grupo liderado por Holzapfel et. al. [43-45], ha propuesto otro tipo de capa buffer com-
puesta por hierro (Fe) con una estructura bee. Esta capa es efectiva debido a que la distancia
de enlace Fe — Fe a lo largo de la direccién [110] es muy cercana a la distancia Fe — Fe en
la direccién [100] de Bal22 : C'o. Este hecho hace que incluso en sustratos con un desajus-
te (mismatch) relativamente alto entre los pardmetros de red como LSAT (-2%) y MgO
(+6 %) la capa buffer presente una relacién epitaxial (001[110]Fe || (001)[100]LSAT /M gO),
la cual contribuye a un crecimiento coherente en la interface Fe/Bal22 (Figura 3-4B).
Optimizando el espesor de esta capa buffer (~15nm) [43] , se han obtenido valore de J,. de
0,45M A/em? a 12K. Ademas, la dependencia angular de J. usando capas buffer muestra tini-
camente picos cuando pugH L C, lo cual difiere de las peliculas con nanopilares de BaF'eOs,.
Finalmente concluyen que dicha observacion es debida al anclaje intrinseco debido a los
planos ab, es decir un anclaje tridimensional [46]. Sin embargo, andlisis por espectroscopia
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Figura 3-4.: A. Esquema de la arquitectura usada para el crecimiento de peliculas epitaxia-
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B. Desajuste (mismatch) presente en el plano entre la capa buffer de hierro y
la capa 122 [44]. C. Dependencia angular de J. a 12T y temperaturas de 4K
y 9K para peliculas crecidas sobre LSAT [48].

auger mostraron que el cobalto de la capa superconductora puede difundirse hacia la capa
buffer (figura 3-5A), especialmente a altas temperaturas, creando regiones con compasién y
T.. diferentes de acuerdo con el diagrama de fases electrénico determinado (Figura 3-4B) [47].

Otros estudios detallados de la dependencia angular de J,. [48], han mostrado que al igual
que las peliculas crecidas sobre STO, J. muestra un pico a lo largo del eje ¢ (=0, Figura
3-4C), lo cual implica que los defectos correlacionados (defectos columnares) pueden ser
introducidos si los parametros de red a entre el sustrato y la capa buffer difieren mucho.
En este caso, a campos magnéticos alto ugH > 127 se observa la aparicién de un nuevo
pico el cual corresponde a la orientacién ab. La presencia de este pico es atribuida a defectos
puntuales aleatorios. Sin embargo estudios detallados de microtextura son necesarios para
clarificar el origen de estos centros de anclaje.

Por otra parte, Katase et. al. [49], han producido peliculas epitaxiales de Bal22 : Co con
altos valores de J. sobre sustratos de LSAT (001) sin emplear ninguna capa buffer. Estos
resultados son atribuidos a un mejoramiento de las condiciones de sintesis de los blancos
superconductores (blancos de mayor pureza) y al mejoramiento de las condiciones de ca-
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mostrando la dependencia de T, con la concentracién de cobalto [47].

lentamiento del sustrato. Este método conllevo a la fabricacion de las primeras junturas Jo-
sephson [50] y dispositivos superconductores de interferencia cudntica (SQUID) [51] , usando
peliculas epitaxiales superconductoras a base de hierro.

3.2.1.1. Fronteras de Grano

Una caracteristica que se debe tener en cuenta a la hora de fabricar cintas o cables de los
superconductores de alta temperatura critica (HTSC), son las fronteras de grano (FG). En
estas aplicaciones, los granos de los HTSC deben estar altamente trxturizados con el fin de
prevenir la reduccion de J. a lo largo de las FG desorientadas, ya que .J. depende fuertemente
del dangulo de desorientacién de estas regiones (0p¢).

El primer estudio realizado para examinar las propiedades de transporte a través de bicris-
tales (FG) fue llevado a cabo por Lee et. al. [52]. Las peliculas de Bal22 : C'o fueron crecidas
sobre sustratos de bicristales de STO inclinados a lo largo de [001], con 0pc=3,6,9 y 24°.
La figura 3-6A muestra que J. decrece un orden de magnitud cuando fp¢ incremente de
3% a 24° y el angulo critico 6., definido donde se da una transicion de union fuerte a union
débil es estimado entre 3-6°. Este comportamiento de las fronteras de grano actuando como
uniones débiles es similar al observado para cintas superconductoras de YBCO. Sin embargo,

el decaimiento de J. con el angulo de desorientacion es mucho mas suave al observado en
YBCO (Figura 3-6B).
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Figura 3-6.: A. Dependencia de J. con el angulo de desorientacion de la frontera de grano
en bicristales de STO a 12K y un campo magnético de 0,5T. B. Dependencia
de J. con el dangulo de desorientacién de la frontera de grano y comparacion
con YBCO [52].

En particular, el avance en la producian de peliculas delgadas superconductoras de la familia
122 ha sido relevante y los valores de .J. han alcanzado valores incluso mayores a los obtenidos
en monocristales del mismo material (~0,1M A/ecm? para monocristales y ~1M A/cm? para
peliculas delgadas).

3.2.1.2. Familia 11

El primer resultado de la produccion de peliculas superconductoras de la familia 11 fue repor-
tado por Wu et. al. [53]. Ellos reportaron que la orientacién preferencial y la T, de peliculas
de 11 crecidas por ablacién laser sobre sustratos de M gO (001) dependen de la temperatura
de crecimiento y del espesor de la pelicula (Figura 3-7A). Las peliculas de FeSe;_, presen-
taron orientaciones preferenciales (001) y (101) cuando fueron crecidas a 320°C (LT) y 500°C
(HT) respectivamente. la T, depende fuertemente del espesor en las peliculas producidas a
bajas temperaturas (LT), caso contrario a las peliculas HT las cuales no mostraron dicha
dependencia. La pelicula HT presento un maximo de 7, a 10K. Paralelamente, se reporto la
produccién de peliculas de FeSe, (z=0,80-0,92) crecidas sobre STO, LSAT y LAO (001) por
ablacion laser. Las peliculas obtenidas mostraron una orientacion cristalografica a lo largo
de c. Para la pelicula depositada sobre LAO con un espesor de 200 nm y x=0,88, la 1,4
fue 11,8K.
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Figura 3-7.. A. Dependencia de la resistividad con la temperatura para peliculas 11 crecidas
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Poco después, Si [57] y Belligneri [54] reportaron valore de 7. ~ 17K en peliculas de la
familia 11 sustituyendo Te por Se (FeSeysTeo5). En 2010, Bellignri reporto la mas alta 7T,
obtenida hasta el momento para peliculas 11 (21K) [58]. Esta temperatura critica es mayor
que la del compuesto policristalino (bulk) ~14K y es comparable con las obtenidas en las
peliculas de la familia 122. Estas peliculas fueron producidas por ablacién laser usando un
blanco de composicién FeSepsTey . El crecimiento de peliculas 11 sobre sustratos de LAO,
STO e YSZ mostré que la longitud del parametro de red ¢ no cambia significativamente con
el espesor de la pelicula. Sin embargo, a decrece a medida que el espesor aumenta y alcanza
un minimo a 200nm, alcanzando la 7T, mas alta: 21K (Figura 3-7B).

Diversos estudios se han llevado a cabo analizando el efecto de las tensiones en la T,.. Huang
[55], estudiando la estructura local en peliculas epitaxiales de 11, encontré que la geometria
del tetraedro Fe(Se,Te)4, representada por la altura del anion (Figura 3-8A), es un factor
critico para inducir superconductividad (Figuras 3-8B,C).

3.3. Observaciones finales

A pesar de conocersen 5 familias superconductoras a base de hierro, la produccién de pelicu-
las delgadas se ha centrado en las familias 1111, 122 y 11, en especial en estas dos ultimas
familias debido a su relativa facilidad de crecimiento.

Las peliculas de Bal122 : C'o con T, ~ 20K han sido ampliamente investigadas, obteniéndose
valores de J,. del orden de 1M A/cm?.

El angulo critico 6. de transicién desde una union fuerte a una union débil para las peliculas
de la familia 122 es de 9° el cual es casi el doble al hallado en los cupratos (6. ~5).

Excepto para las peliculas de FeSe, las cuales presentan un valor de T, similar a su forma
en bulk (~8K), las peliculas de la familia 11 presentan mayores valores de T, comparadas
con su forma en bulk.

Las peliculas de FeT'ey 5S¢ 5 presentan campo criticos 2 del orden de 50T, el cual es elevado
para compuestos con una 7, relativamente baja. En consecuencia, este tipo de peliculas

podria servir para aplicaciones que requieran campos entre 20-50T y bajas temperaturas
(2-10K).

Los valores de corriente critica obtenidos para las peliculas 11 estdn entre 0,5-0,6 M A/cm? a
42K y 0T. La dependencia de J. con el campo magnético es débil lo cual también representa
una ventaja para futuras aplicaciones. Ademas, ya que la longitud de coherencia es del orden
de unos pocos nanémetros la introduccion de centros de anclaje de manera artificial podrian
aumentar la corriente transportada.
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4.1. Produccién de peliculas delgadas de
Ba(Fey_,Coy)sAsy x = 0,1 (familia 122)

Las peliculas delgadas superconductoras de la familia 122 fueron producidas por el método
de deposicién por laser pulsado (PLD), en condiciones de ultra alto vacio (presién base de
1078 — 1072 mbar), usando un laser exciplex de KrF (A=248 nm, duracién del pulso= 25 ns)
para el proceso de ablacién. La figura 4-1A muestra un esquema experimental del sistema
de crecimiento usado (B.1)).El crecimiento de las peliculas fue monitoreado in situ (Figura
4-1B) por difraccién de electrones de alta energia (RHEED, C.2).

Las peliculas fueron producidas sobre sustratos de MgO (100) (CrysTec 10x10 mm?, 1 mm
de espesor, a=0,4212 nm). Estos fueron sometidos a un proceso de limpieza sumergiéndolos
en acetona durante 5 minutos en un bano ultrasénico . Una vez puestos en la camara, fueron
calentados a 480 °C por 30 minutos y posteriormente enfriados a temperatura ambiente.

A B Portasustratoy
Laser Pantalla Fosforescente + calentador
Camara CCD ‘
- 5 g
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Figura 4-1.: A. Esquema experimental del sistema de crecimiento de peliculas delgadas por
PLD. B.Monitoreo in situ del crecimiento epitaxial de las peliculas supercon-
ductoras por difraccién de electrones de alta energia RHEED [59].

Los blancos utilizados para la produccién de la capa buffer fueron hierro (Fe 100 %, Feig) v
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Figura 4-2.: A.Diagrama del proceso de crecimiento de las peliculas Co19122 B. Arquitec-
tura de las peliculas de C'o1¢122.

una aleacién de hierro/cobalto (FegyCoyg). Para la capa superconductora se uso un blanco
sinterizado de Ba(Fep9Cog1)2Asy (Bal22) (IFW-Dresden, [47]).

Antes de iniciar el deposito de cada pelicula, las superficies de los blancos fueron limpiadas
por ablaciéon, usando 2000 pulsos laser en el blanco de hierro y 1000 pulsos laser en el blanco
de Bal22 (frecuencia de repeticién del pulso=10Hz).

Las peliculas superconductoras de Ba(Fe;_,Co,)2Asy fueron producidas de acuerdo con el
método previamente reportado [44,47]:

1. Deposicién de una capa buffer de hierro a temperatura ambiente (frecuencia de repe-
ticién del pulso=5Hz).

2. Calentamiento del substrato hasta la temperatura de crecimiento.

3. Deposicién de la capa de Ba(Fe;_,Co,)aAss a la temperatura de crecimiento (fre-
cuencia de repeticiéon del pulso=5Hz). Para determinar la temperatura de deposicion
se trabajo a 480°C', 550°C' y 600°C' (seccion 5.1.1).

4. Una vez finalizado el proceso, la fuente de calentamiento es apagada y las muestras
enfriadas hasta temperatura ambiente.

Los pasos 1 y 2 fueron realizados para asegurar una superficie lisa segiin el método repor-
tado previamente [60]; de lo contrario, esta capa crecerd en forma de islas favoreciendo la
formacién de granos desorientados (110) del compuesto Ba122 [44].(La figura 4-2A muestra
un diagrama del proceso de crecimiento y 4-2B la configuracién utilizada en las peliculas:

MgO/Capa Buffer (Fe/FeCo)/Capa Bal22).
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Numero de Pulsos

Muestra Fer FeaCor
Feqg 15000 0
Fegr5Coy5 11250 3750
FegsCos 7500 7500
FegyCoyg 0 15000

Tabla 4-1.: Condiciones de crecimiento de la capa buffer con diferentes concentraciones de
cobalto

Con el fin de estudiar el efecto del contenido de cobalto en la capa buffer en las propiedades
superconductoras (7, difusién de cobalto y propiedades de anclaje), se produjeron diferentes
peliculas variando dicha concentracién. Esta capa fue crecida a partir de blancos de hierro
(Feinp) y una aleacién de hierro/cobalto (FegyCoyg), variando el numero de pulsos laser en
el proceso de ablacion. La tabla 4-1 muestra un resumen de las condiciones de crecimiento.

4.2. Produccidn de peliculas delgadas de FeSeTeg 5
(Familia 11)

Las peliculas delgadas superconductoras de la familia Fell fueron producidas de manera
similar a las peliculas de la familia 122. El montaje experimental se muestra en la figura
4-1A y el diagrama del proceso de crecimiento se muestra en la figura 4-3.

Diferentes sustratos (MgO y M gAl,Oy), temperaturas de crecimiento y capas buffer (hierro
o una capa no superconductora (NSC) de Fell crecida a 400° C) fueron utilizadas con el fin
de estudiar la dindmica de vortices en estos materiales. La tabla 4-2 muestra un resumen de

Muestra Substrato Capa Buffer T. Deposicién (°C)

M260* MqgO Ninguna 260
M300* MgO Ninguna 300
M11 — 11 MgO 11(400°C) 300
SpFell MgAl,Oy Fe 300

Tabla 4-2.: Condiciones de crecimiento de diferentes peliculas superconductoras de la fami-
lia Tell
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Figura 4-3.: A.Diagrama del proceso de crecimiento de las peliculas Fell.

las condiciones de crecimiento utilizadas.!

4.3. Caracterizacion

El crecimiento epitaxial de las peliculas producidas fue verificado mediante el barrido fue-
ra de plano con rayos X en una geometria Bragg-Bretano (radiacién CoK,; A = 1, 7889A,
Brucker D8 advanced). Las orientaciones dentro del plano del MgO, hierro, Bal22 y Tell
fueron investigadas usando los planos (220), (110),(103) y (101) respectivamente en un di-
fractémetro de alta resolucién (Phillips-Expert Cuk, — A = 1, 5405A4).

La morfologia de la superficie de la peliculas fue determinada por microscopia de fuerza
atémica, AFM (Dimension 3000/Digital Instruments NanoScope).

El perfil de profundidad de composicion de hierro y cobalto se realizo por espectroscopia
Auger en un sistema JEOL JAMP 9500, con una presion base de 3 x 10~ Pa y un haz de
electrones con energia de 10keV. Para el proceso de sputtering se uso un haz de iones de
Ar™ con energia de 1keV.

La Temperatura critica de las muestras fue determinada por el método de Van der Pauw
en un sistema PPMS (Physical Property Measurement System) a una rata de calentamiento
de 1K /min y una corriente constante de 100uA. La temperatura critica se definié como la
temperatura al 90 % de la resistencia en el estado normal.

'Molatta, S. IFW-Dresden



30 4 Desarrollo Experimental

Para evaluar J., micropuentes de 250um y 1mm de longitud fueron producidos por ion beam
etching. Usando el método de las cuatro puntas y contactos con pintura de plata J,. fue de-
terminada usando el criterio de 1V /em a partir de medidas de corriente-voltaje.

Para la dependencia angular de J. con el campo magnético, uOH fue aplicado en la confi-
guracién de maxima fuerza de Lorentz (H perpendicular a J) a un dngulo 6 medido desde ¢
(0 =0 cuando H || ¢ y # = 90 cuando H || ab).



5. Resultados y Discusion

5.1. Peliculas delgadas superconductoras de
Ba(Fey_,Co.)2Asy x = 0,1 (Familia 122)

En esta seccién se presentan los resultados obtenidos del crecimiento de las peliculas del-
gadas superconductoras de Bal22. En la primera parte se muestran los resultados de la
optimizacién del proceso de crecimiento. En esta optimizacion, se evalué el efecto de la tem-
peratura de deposicion y del calentamiento del sustrato previo al inicio del proceso. Ademas,
se muestra el efecto del dopaje de la capa buffer con cobalto en las caracteristicas de textura
y en las propiedades superconductoras de las peliculas. En la segunda seccién se presenta
el efecto de este dopaje y de la presencia de granos desorientados en las propiedades de
anclaje y la dindmica de vortices. Por ultimo, se presenta una comparaciéon entre las pelicu-
las crecidas epitaxialmente y con desorientaciones, teniendo en cuenta las caracteristicas de
voltaje-corriente y la densidad de corriente de transporte.

5.1.1. Determinacién de la temperatura de deposicion

Siguiendo el procedimiento descrito en la figura 4-2 (sin calentamiento previo del sustrato, li-
nea punteada), se produjeron peliculas a diferentes temperaturas de deposicién, usando como
capa buffer Feigg v FegyCoyg. La figura 5-1A muestra los diferentes patrones de difraccion
RHEED obtenidos durante el proceso de crecimiento. Este se inicia con la verificacion del
sustrato, el cual muestra un patron caracteristico de un material monocristalino. Seguida-
mente, se produce la deposicion a temperatura ambiente de la capa buffer. Una vez finalizado
dicho proceso, se aprecia un patron RHEED caracteristico de una superficie rugosa (Anexo
C.2). Sin embargo, cuando esta se calienta hasta la temperatura de deposicién, el patron de
difraccion cambia hasta la obtencion de uno caracteristico de una superficie lisa. Esta etapa
es de gran importancia ya que de lo contrario la pelicula superconductora creceria de ma-
nera desorientada. El proceso finaliza con la deposicion de la capa superconductora de Bal22.

Observando los patrones de difraccion RHEED obtenidos al final del proceso(figura 5-1B-
C), se aprecia que a medida que la temperatura de deposicién aumenta, la rugosidad de la
superficie de las peliculas también lo hace (Anexo C.2). De este resultado se puede inferir que
el crecimiento de las peliculas a bajas temperaturas (480°C') se da capa por capa mientras
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Figura 5-1.: A. Esquema del crecimiento de las peliculas de Bal122 y los patrones de difrac-
cién obtenidos durante el proceso. B. Patrones RHEED obtenidos a diferentes
temperaturas de deposicién paras las peliculas crecidas sobre las capas buffer
Feino y FegCoro

que a altas temperaturas el crecimiento se da en forma de islas o en un proceso mixto (Anexo
B.1). Por otra parte, se aprecia que el uso de una capa buffer de FegyCo019 comparada con
la de Feipp genera una superficie mas rugosa de la capa superconductora comparandolas a
la misma temperatura de 480°C'.

La figura 5-2 muestra los patrones de difracciéon de rayos X de las peliculas crecidas a dife-
rentes temperaturas. A medida que la temperatura de deposicion aumenta, la relacion entre
las intensidades I119/I400 (tabla 5-1) también lo hace, yendo en detrimento del crecimiento
texturizado de las mismas (crecimiento en la direccion del eje ¢). Este efecto se aprecia en

Buffer T. Dep. (OC) [110/[400

FegyCoqg 600 0,477
FegyCoryg 550 0,017
FegyCorg 480 0,006
Feqg 480 0,006
Feqg 600 0,714

Tabla 5-1.: Relacién de intensidades [119/l400 a diferentes temperaturas de deposicién y
capas buffer
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Figura 5-2.: Difractogramas de rayos X obtenidos a diferentes temperaturas de deposicion

ambos tipos de capa buffer.

Las medidas de resistencia en funcion de la temperatura de las diferentes peliculas se mues-
tran en la figura 5-3A. Las temperaturas criticas obtenidas (figura 5-3B), presentan un
incremento cuando la temperatura de deposiciéon aumenta. Dicho comportamiento puede
deberse a que a altas temperaturas, se presenta una perdida de arsénico debido a la cer-
cania con la temperatura de sublimacién (614°C, [61]). Como resultado de este proceso, se
podrian generar vacancias no magnéticas capaces de suprimir el estado antiferromagnético
que compite con el estado superconductor y producir un aumento en la temperatura criti-
ca [62]. Este efecto, sumado al de la difusién de cobalto hacia la capa buffer (favorecido a
altas temperaturas [47]), podria generar regiones de composicién cercana a la optima con
altas temperaturas criticas, tal como se aprecia en el diagrama de fases electronico de este
material [47]. Ademds, a altas temperaturas de deposicién (600°C'), la curva de resistencia
para la pelicula con capa buffer Fejqg, muestra un ensanchamiento caracteristico al observa-
do cuando se presentan inhomogeneidades en la composicién de las peliculas [9], reforzando
la idea expuesta anteriormente. Para el caso de la capa buffer de FlegyC'o19, no se aprecia una
transicién completa al estado superconductor a 2K. La variacion de la temperatura critica,
muestra un comportamiento similar al descrito antes, es decir, mayores temperaturas criticas
con el aumento de la temperatura de deposicion.

Teniendo en cuenta que a 480°C', se obtuvieron las mejores caracteristicas texturales (creci-
miento a lo largo del eje ¢), superficies lisas y transiciones agudas al estado superconductor,
esta temperatura fue escogida como la temperatura de crecimiento de las peliculas super-
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Figura 5-3.: A. Curvas logaritmicas de resistencia eléctrica vs. temperatura y B. tempe-
raturas criticas para diferentes temperaturas de deposicién de las peliculas
crecidas sobre capas buffer de Fejgy y FegoCoqp.

conductoras de Bal22.

5.1.1.1. Determinacion del espesor de la capa buffer

Estudios anteriores han demostrado la importancia del espesor de la capa buffer de hierro [63].
Las propiedades cristalinas y superconductoras se ven influenciadas por este. Cuando el es-
pesor de la capa buffer es alrededor de 4nm, se presenta la formacién de islas y una baja
coalescencia de estas, lo que produce la aparicién de difracciones 110 de la capa supercon-
ductora [63]. Este hecho genera la aparicién de fronteras de grano que reducen la densidad
de corriente de transporte. A mayores espesores, este efecto se elimina generando peliculas
con propiedades cristalinas superiores y corrientes criticas mayores.

El espesor de la capa buffer se determino usando la difracciéon 002 del hierro obtenida en los
difractogramas de rayos X y aplicando la ecuacién de Scherrer [64]:

0,94 % A
t_

= Beosh 5-1)

donde t es el espesor de la pelicula, 5 el ancho del pico a media altura (FWHM) y 6 el grado
donde se presenta la difraccion. La figura 5-4A muestra los valores obtenidos para varias
peliculas usando este método. Dado que el numero de pulsos laser sobre los blancos de hierro
o hirro/cobalto se mantuvo constante (15000 pulsos), todas las peliculas muestran valores
similares entre 7 y 8 nm. Sin embargo, dado que el ancho de los picos de difraccién no solo
esta influenciado por el espesor de la pelicula sino ademas por las tensiones presentes debidas
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Figura 5-4.: A. Espesor de la capa buffer determinado por el método de Scherrer. B. Cur-
va de reflectividad de rayos X de la capa buffer (CuK, — A = 1,54054). C.
Determinacién del espesor de la capa buffer a partir de los resultados de re-
flectividad. D. Imagen AFM-3D (1, 5um x 1,6um) de la capa buffer de hierro.
El valor RM S = 0,38nm, confirma que esta presenta una superficie lisa.

a las diferencias en los parametros de red (mismatch), se uso la técnica de reflectividad de
rayos X para verificar dicho espesor (anexo C.3.3).

En la figura 5-4B se aprecia claramente la formacién de las franjas de Kiessig [65], carac-
teristicas del fenémeno de reflectividad para una pelicula producida inicamente con la capa

AN 2
2 _a2=m22
o2 m(%)

donde 6 es el angulo de incidencia al cual aparece la franja de Kiessig, « es el angulo critico
de reflexién, m el indice de cada reflexion (1,2,3,etc.), A la longitud de onda de la fuente

buffer. Usando la ecuacién:
(5-2)

de radiacién usada y t el espesor de la pelicula. Graficando m? vs. 62 es posible determinar
dicho espesor (Figura 5-4C). El espesor obtenido es de 7, 5nm resultado similar al obtenido
usando la ecuacién de Scherrer 5-1.

Por otra parte, se analizo la rugosidad de la superficie de la capa buffer una vez calentado
hasta la temperatura de deposicién. La rugosidad (RMS: Root Mean Square Roughness)
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determinada por AFM es igual a RM S = 0, 38, indicando que la superficie obtenida es una
superficie lisa (Figura 5-4D), corroborando lo visto en los patrones de difraccion RHEED
durante el proceso de crecimiento.

5.1.2. Efecto del precalentamiento del sustrato y de la concentracién
de cobalto en la capa buffer

Se prepararon dos tipos de peliculas delgadas: con y sin calentamiento previo del sustrato.
El calentamiento del M gO se realizé a 480°C' durante 30 minutos con posterior enfriamiento
hasta temperatura ambiente. Ademas, se estudio de forma paralela el efecto de la concentra-
cién de cobalto en la capa buffer. Para esto se produjeron diferentes capas buffer partiendo de
los blancos de Fejgg y FeggCoyg variando el numero de pulsos sobre estos como se mostré en
la tabla 4-1.

Los difractogramas de rayos X (Figura 5-5A), revelan la presencia unicamente de difrac-
ciones 00/ de la capa de Bal22 conjuntamente con la difraccién 002 del hierro de la capa
buffer y las difracciones 002 y 004 provenientes del M gO. Estos resultados, indican que el
crecimiento de las peliculas esta orientado a lo largo del eje ¢ y que estas presentan una alta
pureza de la fase superconductora debido a la ausencia de otros picos (presencia de otras
fases). Sin embargo, las peliculas delgadas crecidas sin el calentamiento previo del sustrato
muestran ademads difracciones 110 (Figura 5-5B). Este hecho puede deberse a la presencia
de especies hidroxiladas en la superficie del M¢gO como consecuencia de la quemisorcion
de agua [66,67], generando desorientaciones en la capa buffer y posteriormente en la capa
superconductora.

Comparando las curvas rocking del pico de difraccién 004 de las peliculas crecidas sobre
Feqgo y FegoCoyg, se aprecia un leve incremento en el valor del ancho a media altura de los
picos (FWHM/Aw) cuando la concentracién de cobalto en la capa buffer aumenta (Figura
5-5C-D). Lo mismo ocurre cuando se comparan los valores de las peliculas crecidas con y
sin calentamiento previo del sustrato. Es bien sabido que valores pequenos de FWHM son
caracteristicos de un excelente crecimiento texturizado, por lo que el uso de cobalto en la
capa buffer y la falta de un precalentamiento previo del M gO contribuyen a un detrimento
de esta caracteristica.

Las figuras polares de la difraccién (103) de la capa de Bal22 (Figura 5-6A), presentan
picos fuertes y definidos cada 90°. En todos los casos la capa buffer crece con una rotacién

de 45° con respecto al sustrato de forma similar al reportado anteriormente [44,68](Figura
5-6A). La relacién epitaxial encontrada es (001)[100]Ba122||(001)[110]F||(001)[100]M ¢O.

Los valores promedio del ancho a media altura (FWHM/A¢) del barrido en phi, presentan un
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Figura 5-5.: Difractogramas de rayos X de las peliculas crecidas con y sin calentamiento del
sustrato previo al inicio del proceso de deposicién (A Y B respectivamente).
Curvas rocking de la difracciéon 004 (con calentamiento C, sin calentamiento
D). Los valores de Aw aumentan con el incremento de la concentracién de
cobalto en la capa buffer y cuando el M gO no es precalentado.

incremento con el aumento de la concentracién de cobalto en la capa buffer (Figura 5-6B).
Esto puede deberse a pequenos desérdenes introducidos desde la capa buffer (tensiones, in-
homogeneidades de concentracién). Sin embargo, a partir de estos resultados se observa una
buena cristalinidad de las muestras sin la presencia de fronteras de grano. Dicho incremen-
to de A¢, también se presenta en las peliculas crecidas sobre el sustrato sin calentamiento
previo.
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Figura 5-6.: A. Figuras polares de las difracciones (220), (110) y (103) del MgO, Hierro y
Bal22 respectivamente. El hierro crece epitaxialmente sobre el M ¢gO con una
rotacién de 45°. ¢ — scan de las peliculas Fejgp (B) y Fegr5C025 (C). Figuras
polares de las peliculas crecidas sobre capas buffer con diferente concentracion
de cobalto con y sin precalentamiento del sustrato (D y E respectivamente).
Los valores de A¢ corresponden al promedio obtenido de los picos observados
en el ¢ — scan
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Figura 5-7.: Perfil de profundidad para el hierro y cobalto obtenidos por espectroscopia
Auger para las peliculas Fegr5Coq5 (azul) y FegCoy (verde). Se pueden
apreciar diferentes regiones: superficie, zona de composiciéon homogénea, inter-
face y capa buffer. Las fotografias SEM muestran las regiones antes y después
de realizado el analisis.

Con el fin de determinar el efecto del dopaje con cobalto de la capa buffer, se analizaron los
perfiles de profundidad para Fe y Co obtenidos por espectroscopia Auger para las peliculas
Fegr5Co0y5 vy FegyCoyg. La figura 5-7 muestra los resultados obtenidos de la relaciéon de
porcentajes atémicos (Co/Fe=%Co/ %Fe) con el fin de realizar una comparacion de los dos
niveles de dopaje. La pelicula Fegr 5C0q 5 muestra un gradiente de concentracion de cobalto
el cual produce una difusién de este elemento hacia la capa buffer de hierro. Este com-
portamiento es similar al encontrado anteriormente sin la presencia de cobalto en la capa
buffer [47], lo cual indicaria que este nivel de dopaje no es suficiente para prevenir dicha
difusioén.

Por el contrario, en la pelicula FeqgyC019, se aprecia una dréstica reduccién del gradiente de
concentracion, presentandose la desaparicion de la region de interface Supercodncutor/Buffer.
Sin embargo, el valor promedio de la relaciéon Co/Fe en la region de la capa buffer (0,157)
es mayor al de la region mas homogéneas (0,148), lo cual podria generar un sobredopaje
de la capa superconductora y por ende una disminucién de la T.. Para ver dicho efecto en
los valores de temperatura critica, se realizaron las medidas de R vs. T para las diferentes
peliculas.
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Figura 5-8.: Curvas de resistencia en funcion de la temperatura de las peliculas crecidas
sin y con precalentamiento del sustrato previo al proceso de deposicién (A y
B respectivamente. C. (T.9) obtenidas en ambos procesos.

Las figuras 5-8 A-B muestran el comportamiento de la resistencia eléctrica en funcion de la
temperatura para las peliculas crecidas con y sin calentamiento previo del M gO respectiva-
mente. Cuando la concentracién es de 10 % (F'egoC'019) no se aprecia una transicién completa
al estado superconductor a 2K. El precalentamiento del sustrato da como resultado tran-
siciones mas agudas indicando una mayor homogeneidad en las peliculas crecidas por este
método 5-8B. Ademas, las temperaturas criticas obtenidas con el sustrato precalentado son
mayores comparadas con las peliculas que no fueron sometidas a este proceso (Fig.5-8C,

Tabla 5-2)

Proceso Muestra T, (K)
Feqg 19,8
Precalentamiento Fegr 5C0y 5 18,9
FegyCoqg 10,1
Feig 17,6
) . Fegr5Cos 5 17,7
Sin Precalentamiento FeoCon 154
FegyCorg 8,1

Tabla 5-2.: Temperaturas criticas 1., para las diferentes peliculas.

A medida que la concentracién de cobalto en la capa buffer incrementa, la temperatura
critica disminuye. Esta tendencia se observa en ambos tipos de peliculas (con y sin precalen-
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tamiento del sustrato). Este efecto puede ser debido a una difusién de cobalto desde la capa
buffer hacia la capa superconductora, generando un sobredopaje y por ende una reduccién
en la temperatura critica. Este comportamiento es similar al hallado en el diagrama de fases
electrénico, donde después de cierta concentracion de cobalto la fase superconductora entra
en una region de sobredopaje y reduccion de la T..

5.1.3. Dinamica de Vortices en peliculas delgadas de
Ba(Fe1_,Co,)2As9 © = 0,1

5.1.3.1. Potencial de anclaje y dependencia con el campo magnético

El estudio de la variacién del potencial de anclaje Uy bajo la influencia del campo magnético
aplicado, puede proveer valiosa informacién de la naturaleza del anclaje de los vortices [69] .
Uy es un factor importante que puede afectar tanto el comportamiento de J. como el de H,.,.
Es por esto, que se hace necesario realizar un estudio sistematico de esta dependencia. Para
tal fin, se decidié comparar el efecto de la presencia de cobalto en la capa buffer tomando las
peliculas de Feygo y Fegr5C0y 5 cuyas T, son comparables (Tabla 5-2). Ademds, se incluyo en
esta comparacién la pelicula crecida a 600°C cuya T, = 26,5K. Sin embargo, esta pelicula
(Fegoo), presenta desorientaciones (110) a ¢ = 0° y ¢ = 45° lo cual genera fronteras de
grano. Este hecho, permite también comparar el efecto de estos defectos superficiales (2D),
en las propiedades de anclaje de vortices. La figura 5-9 muestra las figuras polares (3D) de
las peliculas comparadas, asi como sus temperaturas criticas.

La figura 5-12A,B,C muestra el comportamiento de la resistencia eléctrica en funcién de la
temperatura a diferentes campos magnéticos de las muestras estudiadas. Tomando T, como
el valor de la temperatura al 90 % de la resistencia normalizada a 30K para cada campo
magnético, se construyeron las curvas de campo critico poHo(Figura 5-11A,B,C. También,
se pueden observar los criterios de 50 % y 10 % de la resistencia normalizada). El valor de la
pendiente (dH./dT") (tabla 5-10), es mayor para Fejop comparado con Fegr 5C0a5 vy Fego
revelan que la dependencia de la temperatura critica con el campo magnético es mucho mayor
en las peliculas Fegr5Co25 v Fegoo comparada con la pelicula Fejgp. Usando la aproxima-
cién de Werthamer-Helfand-Hohenber (WHH) [70], se pudo determinar el valor de g H2(0)
usando la ecuacion pgH%?(0) = —0,693(dH./dT)T.. Los valores obtenidos por este método
son comparables al limite paramagnético de Pauli, g H5(0) = 1,847, [71] (Tabla 5-10). Este
hecho sumado a las caracteristicas multibanda de los superconductores a base de hierro [72],
incrementan la complejidad en el analisis del mecanismos de ruptura de los pares de Cooper
y del comportamiento del campo critico mas alto. Sin embargo, resultados anteriores [72-74]
revelan que dicho rompimiento puede deberse al efecto orbital (modelo WHM) del campo
magnético aplicado (con H || ¢).
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Figura 5-9.: Temperaturas criticas y figuras polares de las muestras estudiadas. La muestra

crecida a 600°C' presenta desorientaciones (110) a 0° y 45° con respecto a la

orientacién (103) (flechas azules), generando fronteras de grano. Se comparan

ademas la peliculas con diferente concentracién de cobalto en la capa buffer.

Por otra parte, es bien sabido que el ensanchamiento de las curvas de resistencia en pre-

sencia de campos magnéticos para los superconductores a base de cobre y MgBs, es de-
bido a la disipacién de energia causada por el movimiento de los vortices (modelo TAFF)

[75-77]. La resistencia p(T') en la region de ensanchamiento (justo antes de la desapari-

cién de resistencia eléctrica) es térmicamente activada y puede ser descrita por la ecuacion:

p(T) = (po)exp(—Uy/kpT) , donde Uy es la energia de activacion del movimiento de los vor-

tices y puede ser obtenida a partir de las curvas de In(p/po) versus Tt 2-14. Para obtener
dicho valor, se realizaron mediciones de la resistencia eléctrica en funciéon de la temperatura

a diferentes campos magnéticos (con H || ¢) con una corriente constante de 100pA.

dH./dT (T/K) - Criterio

Muestra 0% 50% 0% /’LOHCO;b(T) MOHCE (T)
Feqg -3,04 -2,14 -1,90 41,7 36,4
Fegr5Coy5 -2,44 -1,83 -1,65 31,9 34,7
Fegg -2,23 -1,80 -1,64 40,9 48,8

Figura 5-10.: Comparacién de los parametros de campo critico poH.o para las diferentes

peliculas superconductoras
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Figura 5-11.: Campos criticos pgH.o, determinados usando los criterios de 10%, 50 % vy
90 % de la resistencia normalizada a 30K para las muestras A. Fejqy, B.
Fegr 5C0y5, y C. Fego.

Todas las peliculas presentan un ensanchamiento de las curvas tipico de la disipacion gene-
rada por el movimiento de los vortices. La magnitud de este efecto puede ser descrito de la
siguiente manera: Fejgg < Fegr 5C0y5 < Fegoo (Ver figura 5-12A,B,C). Sin embargo, dicho
ensanchamiento es mucho mas pronunciado en la pelicula con desorientaciones (fronteras de
grano) Feggo, lo cual puede ser atribuido a un deficiente anclaje de los vortices debido a la
presencia de dichos defectos (uniones débiles, weak links). En este caso, los vortices débil-
mente anclados ubicados en las fronteras de grano se mueven facilmente debido al campo
magnético aplicado, gobernando la resistencia eléctrica medida. Por otro lado, la pelicula
Feg7 5C0y 5 muestra un ensanchamiento un poco mayor al ser comparada con la pelicula
Feqg, lo cual podria estar influenciado por la presencia de cobalto en la capa buffer.

La figuras 5-12D,E,F muestran las curvas tipo Arrhenius de los datos experimentales mos-
trados en las figuras 5-12A,B,C. La dependencia de U, con el campo magnético puede ser
deducida del ajuste lineal de cada curva. Dicha dependencia es resumida en la figura 5-13.
Se aprecia que los valores de U, disminuyen cuando la capa buffer es dopada con cobalto.
Esta disminucion es mucho mas importante cuando se presentan fronteras de grano, dando
como resultado una facil activacion térmica de los vortices lo cual genera los ensanchamiento
pronunciados en las curvas de resistividad vistos en la figura 5-12C.

La regresién lineal de Uy(H) en la grafica logaritmica sugiere una dependencia potencial,
donde Uy ox H™“. Los resultados muestran claramente la existencia de dos regimenes dife-
rentes a campos bajos y altos. Para la pelicula Fegp o = 0,28 para ugH < 4,57 y a = 0,90
para poH > 4,57, mientras que para la pelicula Feg; 5Co25 a ~ 0,30 para poH < 4,51y
a =~ 0,94 para uoH > 4,5T. Este resultado indica que el dopaje de la capa buffer en principio
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Figura 5-12.: Curvas de resistencia en funcién de la temperatura en presencia de diferentes

campos magnéticos (H || ¢) de las muestras A. Fejgy, B. Fegr5Co95 y C.
Fegoo. Graficas tipo Arrhenius de las curvas de resistencia para las muestras
D. Feyp, E. Fegr5C025 v F. Fegyo en el rango de 0-9T. El ajuste lienal en
la region de baja resistividad se uso para determinar la energia de activacion
Uy a diferentes campos magnéticos.
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Figura 5-13.: Dependencia de Uj con el campo magnético aplicado para las peliculas F'eqq,

Fegr5Co025 y Fegoo. El ajuste lineal corresponde a la dependencia potencial
Uy x H™“.

no cambia la dependencia de Uy con el campo magnético, inicamente se presenta una dismi-
nucién de este (Figura 5-13) . En ambos casos, los valores de « a bajos campos magnéticos
indican que Uy depende muy poco de este, atribuido a la baja densidad de vortices, los cuales
son anclados de manera individual [78-80]. A campos magnéticos altos, poH > 4,5T, las
interacciones entre vortices se hacen importantes y los valores de o ~ 1, estarian indicando
un anclaje débil de racimos de vortices, haciendo que la dependencia magnética de Uy sea
determinado por el comportamiento colectivo de estos [78-80].

Por ultimo, para Fegyy o = 0,10 cuando pugH < 4,57 y o = 0,49 cuando puoH > 4,57,
mostrando ademas una reduccién importante en los valores de la energia potencial de an-
claje comparados con Fejpy. Aunque la dependencia de Uy con el campo magnético no es
muy pronunciada, los valores reducidos de la energia de activacién hacen que este tipo de
peliculas (con desorientaciones) no sean de interés tecnoldgico.

La dependencia de la energia de activacion con la temperatura puede ser obtenida graficando
—T(In(p/po)) versus T [81]. La figura 5-14 muestra esta dependencia para las tres muestras.
La energia de activacion esta representada por una funcién no lienal de la temperatura. Sin
embargo, cuando 1" < T,, Uy muestra una dependencia lineal. Esta region corresponde al
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Figura 5-14.: Dependencia de Uy con la temperatura de las muestras A. Fejy, B.
Fegr5Co0y5 v C. Fegy. El ajuste lineal se uso para determinar los valores

de T}, a diferentes campos magnéticos

regimen donde el movimiento de los vortices es térmicamente asistido. El incremento de la
energia de activacion a bajas temperaturas ha sido reportado anteriormente en los HTSC
[81-83]. La region lineal fue ajustada de acuerdo con la dependencia Uy oc a(H)(1 — t)PH),
donde t = T/T,(H), siendo T, la temperatura que divide la region térmicamente asistida
(TAFF) de la del liquido de vortices (FF). En todos los casos los valores de § son muy
cercanos a 1 para todos los campos, lo que confirma la dependencia lineal en esta region. Estos
valores fueron graficados para determinar el diagrama de fases magnético de las muestras

Figura 5-26 (Seccién 5.1.3.6).

5.1.3.2. Modelo de vidrio de vortices y transicidn vitrea

Como se menciono anteriormente el ensanchamiento en las curvas de resistencia en presencia
de campos magnéticos es una consecuencia de las fluctuaciones térmicas del sistema de
vortices, entre otros. Dichas mediciones permiten estudiar las transiciones de fases en los
materiales superconductores [84-88]. En los HTSC se ha aplicado la teorfa de vidrio de
vortices para entender estas transiciones [85]. En el estado de vidrio de vortices y muy
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Figura 5-15.: Determinacién de la temperatura de transicion vitrea a partir de la relacion

Vogel-Fulcher a diferentes campos magnéticos (0-9T) para las muestras A.
Feipo, B. F€97,5C'02,5 y C. Fegpo.

cerca a la transicién vitrea (vidrio a liquido de vortices) T}, la resistividad decrece de forma
potencial de acuerdo con:
T S

= — —1 5-3
P = Po T, ( )

Aqui s es una constante relacionada con el tipo de defectos que generan el arreglo tipo
vidrio de vortices (vacancias, impurezas, defectos columnares, etc) y po es la resistencia en el
estado normal. De acuerdo con este modelo, la resistencia se hace igual a cero cuando desde

el liquido de vortices la temperatura se acerca a T,. Esta temperatura puede ser determinada
de las curvas R(B,T), aplicando la relacién de Vogel-Fulcher (VF) [89]:

dlnp - T -T,
< or ) s A 54

Asi graficando (9lnpdT 1) versus T es posible obtener los valores de T, a diferentes campos
magnéticos (A es un factor de correccién cercano a 1 cuando la temperatura es cercana a
T,). Como se aprecia en las figuras 5-15, la region lineal corresponde al modelo VF, en-
contrandose una desviacién por encima de 7™ (En los HTSC esta temperatura corresponde
a un cambio de regimen 2D a 3D de la estructura de los vortices [90]). Los valores de s
obtenidos del inverso de las pendientes de estas gréficas, se encuentran entre 1,5-2.3 para la
pelicula Fejgp y 2,5-3,0 para la pelicula Fegy5C0s5. Estos valores son menores comparados
con los obtenidos anteriormente para monocristales de la familia 122 (s ~ 5). Para la pelicula
Fegyo no fue posible determinar estos valores con presicién debido a la dispersion mostrada
por los datos (Figura 5-15C).

La fase de vidrio de vortices con un mismo escalamiento de la resistividad ha sido observado
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a partir del ajuste lineal y su dependencia con el campo magnético aplicado
C,E. Feypo y D,F. Fegr5Cos5.

en diferentes superconductores de alta temperatura critica [86,91]. Este comportamiento esta
dado por [89]:

(T, —1T,) 1 *
Po Tg (Tc - t)
donde Ty, = [T(T. — 1,)/T,(T. — T')] — 1 es la temperatura de escalamiento. Las figuras

5-16A,B muestran que todos los datos pueden ser descritos por una sola curva, confirmado

P_ (5-5)

la validez del modelo aplicado. Esto significa, que el estado de vortices a bajas temperaturas
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y campos magnéticos es descrito por un vidrio de vortices y no una red ordenada de los
mismos (vortez lattice ), pasando al estado liquido por encima de la transicién vitrea T},.

Por otra parte, el potencial de anclaje puede ser calculado usando la expresion:

1+ (%) I/S] h (5-6)

Graficando Uy en funcion de la temperatura se obtuvieron las figuras 5-16C,D. En estas, la

U(B,T) = kgT

region de baja resistividad eléctrica (justo por encima de la transicién vitrea, T,), esta bien
descrita por la expresion lineal:

T

U(B,T) = Ug <1 - T) (5-7)

Donde Up es una energia de anclaje encontrada en este modelo [87]. Las figuras 5-16E,F,
muestran la dependencia de dichos valores con el campo magnético aplicado. La relacién
entre Ug y Uy (obtenida aplicando el modelo TAFF), esta dada por la expresién:

S1 1t (o po)
A PYPREE

En ambas peliculas analizadas, el valor de C' se encuentra entre 22-34, estando en concor-

Uy = CU (5-8)

dancia con resultados previamente encontrados [89]. A pesar de que los valores de Up son
menores a Uy, los valores de o son similares en ambos regimenes (o ~ 0,3 a campos bajos y
a ~ 1 a campos altos), indicando que la dependencia con el campo magnético y la presencia
de dos regimenes, se asimilan a los encontrados por el modelo TAFF.

Los valores de T, hallados, fueron graficados para determinar el diagrama de fases magnético
de las muestras como se aprecia en la figura Figura 5-26 (Seccién 5.1.3.6).

5.1.3.3. Caracteristicas de Voltaje-Corriente

Para las medidas de voltaje-corriente (V' — I) se fabricaron micropuentes de ~ 250um de
ancho y ~ 800um de longitud por la técnica de litografia de haz de iones (ion beam etching).
Las figuras 5-17A,B,C muestran las fotografias SEM obtenidas después de dicho proceso.
Ademss, la figura 5-17B muestra el arreglo utilizado para la medicién de V' — 1 y la posterior
determinacion de la corriente critica, J..

La figura 5-17D muestra las curvas V — I obtenidas a 4K y con un campo magnético aplica-
do de 2,3T (H || ¢). Las curvas de las peliculas Fejgg y Fegr 5C0s 5 muestran una relacién de
potencias (V o I"™), indicativas de una limitacion de la corriente debida al desanclaje de las
lineas de flujo magnético [63]. El dopaje con cobalto de la capa buffer no presenta incidencia
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Figura 5-17.: Micropuentes fabricados por ion beam etching de las peliculas A. Feyqg, B.
Fegr5C0y5 y C. Fegyy. Se muestra la configuracién usada para la determi-
nacién de J.. Curvas logaritmicas (D) y lineales (E) de V' — I a 4K y 2,3T.

en la forma de las curvas.

Por el contrario, la muestra Feggy, presenta un comportamiento intermedio entre esta de-
pendencia potencial y un comportamiento diferencial lineal no ohmico (NOLD) [92-94];
caracteristico de la presencia de fronteras de grano con angulos de desorientacién pequenos.
En este caso, algunos modelos proponen un anclaje débil de los vortices en las fronteras de
grano comparado con el anclaje de estos en los granos [94]. Gurevich et al. han reportado
que en estas fronteras, los nicleos de los vortices se convierten en vortices tipo Abrikosov-
Josephson (AJ), donde sus dimensiones son anisotropicas con una dimension mayor que la
otra en la direccién de la frontera de grano [95-97]. Esto implica, que a lo largo de la frontera
los vortices AJ se encuentran débilmente anclados. Es por esto, que cuando una corriente
J aplicada perpendicular a la frontera es lo suficientemente grande, los vortices anclados a
lo largo de esta se moverdn libremente (viscous flux flow, FF), mientras que los vortices en
los granos permanecerdn anclados [98]. Por otra parte, observando mas de cerca la figura
5-17E se aprecia que la pelicula Fegy presenta distintos segmentos con diferentes pendien-
tes dV/dI. Este comportamiento se conoce como canalizacién de vortices (Fluxz Channeling)
y es debido a la presencia de varios arreglos lineales de estos a lo largo de la frontera de
grano [99]. Este comportamiento encontrado en esta pelicula es muy similar a los reportados
para bicristales superconductores de alta temperatura critica a base de cobre [94,99].

Comparando el efecto de la presencia de fronteras de grano en las curvas V — I a diferen-
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Figura 5-18.: Dependencia de las curvas de V' — I con el campo magnético a 10K para de
las peliculas Fegy (A,B,C) y Feyp (D,E,F).

tes temperaturas, se puede apreciar que para la pelicula Fejgy existe un leve cambio en la
curvatura entre valores bajos y altos de campos magnéticos y voltaje (Figura 5-18D,E,F).
Este comportamiento es similar al reportado por Koch [100], quien lo ha identificado como
la transicion vidrio-liquido de vortices. El mismo comportamiento se aprecia en la pelicula
Feg7 5Coy 5, indicando que el dopaje de la capa buffer con cobalto no incide sobre este.. Sin
embargo, la pelicula Fegy (con desorientaciones), presenta a bajas temperaturas (4K) un
comportamiento NOLD en todo el rango de campos magnéticos, como resultado del flujo de
los vortices a lo largo de la frontera de grano [98]. A medida que la temperatura incrementa
(10-12K), se presenta un cambio en la curvatura de las curvas V — J (Figura 5-18A,B,C).
Este cambio, indica la transicién entre la corriente limitada por las fronteras de grano Jrg
(campos magnéticos bajos) y la corriente limitada por el flux creep de los vortices en los

granos Jg (campos magnéticos altos).

5.1.3.4. Corriente critica y Propiedades de anclaje de vortices

A partir de las curvas de V — I y aplicando el criterio de 1uVem™ | se construyeron las

graficas de corriente critica en funcién del campo magnético (H || ¢) a diferentes tempe-
raturas (Figuras 5-19A,C,E). Las peliculas Fejop y Fegr 5C 045 muestran valores maximos
de J, entre 105 — 10°Aem =2 entre 2-6K y bajos campos magnéticos, valores similares a los
reportados anteriormente [63,101], mientras que la pelicula Feggy muestra una importante
reduccién de J, (J.< 10*Aecm™2) a las mismas condiciones. Este hecho coincide con la re-
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duccién de la corriente critica debida la presencia de fronteras de grano o uniones débiles
encontrado en los HT'SC.

Con los valores hallados de J vs. pigH y usando la ecuacién de Kramer [10,102]:
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se determinaron los valores del campo de irreversibilidad pgH;,... Para esto, se grafico J2 s
en funcién del campo magnético aplicado (Figura 5-19C,D,F). La extrapolacién de la parte
lineal al eje x, corresponde al valor de pgH;,... Los valores obtenidos se muestran en la figura
5-26 y se analizan mas adelante (seccién 5.1.3.6).

TP HY* = K2 (poHpr) ™1 (1 — (5-9)

Al graficar J./J., en funcién de H/H;,.., los datos de corriente critica pueden ser escalados
en una unica curva para todos los casos, sugiriendo que el mecanismo de anclaje es el mismo
en todo el rango de temperatura trabajado (Figuras 5-20A,B,C). Sin embargo, la pelicula
Fegyo presenta pequenas desviaciones a campos altos debido probablemente a la influencia
de las fronteras de grano presentes en la pelicula (Figuras 5-19C). A campos muy bajos
la corriente critica es independiente del campo magnético. A medida que este aumenta, se
encuentra una region en la que J. oc H~®. Determinando « a partir del ajuste lineal de los
datos en las curvas logaritmicas de J./J., vs. H/H;,., se encontrd que para la pelicula Feqgg
a = 0,37, mientras que para las peliculas Fegr5Co25 y Fegoo; o = 0,39 y a = 0,40 respec-
tivamente. Este resultado indicaria que los posibles defectos introducidos por el dopaje de
la capa buffer y la presencia de fronteras de grano genera un aumento en el decaimiento de
J. con el campo aplicado (J oc H™%). Una vez que el campo magnético sigue aumentando la
corriente disminuye rapidamente de la forma J. oc e~ haciéndose tan pequeia que resulta
no ser interesante para aplicaciones practicas [103]. La separacién entre estas dos regiones se
da a un campo de transiciéon H.,,;. Los valores de H,,; son 0, 15Hy,.,, 0, 11H,., y 0, 10H;,, para
la peliculas Feigg, Fegr5Co25 y Fegy mostrando que estas dos ultimas peliculas presentan
una menor region de aplicabilidad tecnoldgica comparadas con Feygy. La dependencia del
campo H,.; con la temperatura puede apreciarse mejor en el diagrama de fases magnético
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(Figura 5-26).

La densidad de la fuerza de anclaje F},, donde Fj, = J x B, en funcién del campo magnético
aplicado, es mostrada en la figura 5-21A,B,C para las peliculas Fejg, Flegr5C025 v Fegoo
respectivamente. La pelicula Fegr 5C09 5 presenta una leve reduccién en la fuerza de anclaje
maxima en todo el rango de temperaturas comparada con la pelicula Fejgy. Por otro lado,
comparando esta ultima con la pelicula Fegyy se aprecia que la presencia de fronteras de
grano (defectos superficiales), disminuye en dos ordenes de magnitud la densidad de fuerza
de anclaje maxima debida al débil anclaje de los vortices en estas regiones.

Para determinar el mecanismo de anclaje de los vortices en las peliculas estudiadas, se realizo
el escalamiento de la fuerza de anclaje normalizada F),/Fj,q, en funcién del campo reducido
h, siendo este h = H/H;.. (Figuras 5-21D,E,F). Todos los datos de la fuerza de anclaje
normalizada, F},/ Fjq., se encuentran sobre una tnica curva lo cual significa que para todas
las temperaturas el mecanismo de anclaje es el mismo. Esta curva, puede ser descrita por una
expresion del tipo AP(1 — h)? con exponentes p=0,69, g=2,4 para la pelicula Fejoy y p=0,67,
q=2.4 para la pelicula Feg; 5Cos 5 (Figura 5-21D,E respectivamente). Este comportamiento
puede ser descrito por el modelo de Kramer con p=0,5, ¢g=2. En dicho modelo, la principal
razéon para el desanclaje es debido al cizallamiento sobre la red de vortices ejercida por la
fuerza de Lorentz [102]. Aunque las peliculas presentan pequenas desviaciones en los valores
de p y ¢q con respecto al modelo de Kramer, en la figura 5-21D se aprecia que otros modelos
como el de anclaje por defectos puntuales no superconductores (normal point pinning NPP,
con p =1y q=2) o el de anclaje por defectos puntuales con menor T, (Ax point pinning
kPP, con p = 2y ¢ = 1) no se ajustan bien a los datos [14]. La pelicula Fegqy presenta
mayores diferencias en los valores de p y ¢ (0,87 y 2,77 respectivamente) con respecto al mo-
delo de Kramer, mostrando ademas desviaciones a la linea de ajuste a altas temperaturas,
sugiriendo que el mecanismo de anclaje puede ser distinto cuando se esta cerca a la linea de
irreversibilidad.

Las curvas V — I obtenidas muestran una clara dependencia potencial del tipo V o< I[" 0 E
J", donde n es la pendiente de estas curvas. El estudio de las propiedades de transporte de
corriente de los materiales superconductores brinda informacién complementaria que puede
ser comparada con experimentos de decaimiento de la corriente en funcién del tiempo. En
este caso, el valor de n obtenido de las curvas logaritmicas de E vs. J y la velocidad de
desanclaje (creep rate) S, estén relacionadas como [104,105]:

1 din(J)
S = - _
n—1 din(t)

(5-10)

Los valores de S obtenidos por este método suelen ser por lo general mas grandes que los
obtenidos por experimentos de relajacién magnética [104,105], pero pueden servir para com-
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parar la dinamica de vortices en las diferentes peliculas. La figuras 5-22A,B,C muestran el
comportamiento de S en funcion de la temperatura a diferentes campos magnéticos. En to-
dos los casos S incrementa lentamente a bajas temperaturas, sin embargo, esta velocidad se
hace muy grande a temperaturas mayores debido a la cercania a la linea de irreversibilidad.
Comparando el comportamiento de S en las tres peliculas se grafico este valor en funcién
de la temperatura reducida 7'/T, a dos campos magnéticos (0,4T y 2T). Las peliculas Fejgg
y Feg7 5C0y spresentan un comportamiento muy similar en el creep rate con la temperatura
mientras que por el contrario la pelicula Fegyy presenta un rapido aumento de S con la
temperatura debido a la presencia de fronteras de grano responsables del facil desanclaje de

las lineas de flujo magnético (Figura 5-22D).
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5.1.3.5. Dependencia angular de la corriente critica

El estudio de la anisotropia del anclaje de los vortices se realizo midiendo J,. en funcién
de © a diferentes campos magnéticos y temperaturas. En la figuras 5-23A,B,C se mues-
tra el comportamiento de J.(©) con diferentes campos magnéticos a 6K para las muestras
estudiadas. J.(©) muestra un méximo ubicado a 90° (H L ¢) debido al anclaje intrinseco
del plano ab [106]. En estos materiales las laminas de FeAs son las responsables de la su-
perconductividad. Cuando H es paralelo al plano ab, las lineas de flujo magnético ocupan
principalmente el espacio entre estas, el cual puede actuar como una region normal o de baja
T, incrementando el anclaje de los vortices y produciendo un aumento en la corriente critica.
Este efecto también ha sido observado en los HTSC [107,108].

Por otra parte, se presenta una reduccién de J, cuando H || ¢, confirmando que el anclaje
de vortices es anisotrépico (J.(H || ab) > J.(H || ¢)) [45]. Dicha reduccién se acentia a
medida que el campo magnético aplicado aumenta debido probablemente a la baja densidad
de defectos lineales hallados a lo largo del eje ¢. En estas curvas, no se presentan picos de
J. cuando © = 180°(H || ¢) en todo el rango de temperaturas y campos magnéticos, lo que
significa que no existen defectos columnares a lo largo de este eje (correlated defects) [45].
Dicho efecto se aprecia también en la pelicula Fegog, lo que indicaria que las fronteras en
estas peliculas no producen este tipo de defectos.

Feg75Coy 5 presenta valores de J. mayores a los observados en la pelicula Fejpy cuando
H || ab (Figuras 5-24A,B). Dicho fenémeno se aprecia en todas las temperaturas y campos
magnéticos estudiados. Comparando la densidad de fuerza de anclaje F},, en las dos confi-
guraciones de campo magnético aplicado (Figura 5-24C), se aprecia que cuando H || ab,

Btl’

6x10°

40’

8x10°

J_(Aaem®)
J_(Aem™)

qT T=6K

Bx10°

L P T . T T T T T T T T
60 80 100 120 140 160 180 200 50 80 100 120 140 160 180 200

8(%) o) 80

Figura 5-23.: Dependencia angular de J. a 6K en presencia de diferentes campos magnéticos
aplicados A.F@loo, B. F€97,500275 y C. F6600.
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F, es mayor en Fegy5Cos5. Sin embargo, esta diferencia se hace cada vez menor a medida
que el campo magnético aumenta (Figuras 5-24A,B). Este hecho puede deberse a que el
dopaje con cobalto de la capa buffer puede introducir cierto desorden en el crecimiento de la
pelicula generando fallas de apilamiento, dando lugar a defectos en el plano ab, responsables
del aumento de la fuerza de anclaje en esta direccién [109]. Sin embargo, estudios detallados
de TEM de alta resolucién son necesarios para confirmarlo. Por el contrario, cuando H || ¢,
F,, es mayor en Fejg. Al no existir defectos columnares (defectos correlacionados) en es-
ta region, los unicos responsables del anclaje de los vortices son los defectos puntuales. Al
existir una mayor difusién de cobalto desde la capa superconductora hacia la capa buffer en
la pelicula Fejg, se estarian produciendo un mayor numero de vacancias que podrian estar
actuando en el anclaje de los vortices de manera mas efectiva que en el caso de la pelicula
Feg7 5C0y 5 con menor difusion de cobalto.
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Figura 5-25.: A. Escalamiento de Ginzburg-Landau para la pelicula Fejgg a varias tempe-
raturas. La figura insertada corresponde a los valores encontrados del factor
de anisotropia y su dependencia con la temperatura. B. Comparacién de este
escalamiento a 6K y 9K para las peliculas Fejog y Fegr 5C025.

Para distinguir entre los defectos correlacionados (defectos lineales o de superficie) y no
correlacionados (defectos puntuales) se aplico el escalamiento de Ginzburg-Landau. En este,
J.(O) es graficada en funcién del campo magnético efectivo H.sr, donde H.ry = He(O);
€(0) = [cos*(©) + 7 ?s5en?(0)]%° y 7 es el factor de anisotopia [19]. Tomando v como el
unico parametro variable para Fejq, se observa que todos los valores de J., excepto los
que se encuentran cercanos a la configuraciéon H | ¢ pueden ser descritos por una sola
curva, lo cual significa que los defectos puntuales o aleatorios son dominantes en esta region
angular [19,103] (Figura 5-25A)). Los valores de «y presentan un incremento monoténico con
la temperatura lo cual confirma resultados previamente reportados [45,110] y donde dicho
comportamiento es evidencia de una superconductividad multibanda en estos materiales.
Por otra parte, el comportamiento de J.(©) en funcién de H.s; a 6K y 9K se muestra en
la figura 5-24B para las peliculas Feigg y Flegr 5C02 5. Ambas muestran un comportamiento
similar pero con un leve incremento de < para la pelicula Fegy5C0s5 posiblemente como
resultado del dopaje con cobalto en la capa buffer.

5.1.3.6. Diagrama de fases magnético

Una vez determinados los valores de campo critico u0H (seccién 5.1.3.1), temperatura
de transicion TAFF-LV T, (seccién 5.1.3.1), transicion vitrea T, (seccién 5.1.3.2), campo
de irreversibilidad p0H;,, y campo H,.; (seccién 5.1.3.4), se graficaron para construir el
diagrama de fases magnéticos de las peliculas estudiadas (Figura 5-26). En este se ilustra
la dependencia de las diferentes caracteristicas magnéticas de estos materiales en funcion de
la temperatura reducida t = T/T..
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nea de transiciéon TAFF (linea punteada), Linea de irreversibilidad (circulos
semillenos) y H,,; (rombos) de las peliculas Fejgg, Fegr5Co25 v Fegoo-

Como se aprecia, la pelicula Fe;gg presenta una linea de irreversibilidad ubicada hacia tem-
) 00
peraturas mas altas, haciendo que la region del liquido de vortices sea menor. Ademas, la

~H es menor comparada con las demés peliculas. Estos factores serian

region en la cual J o< e
resultado de la presencia de centros de anclaje mas efectivos conllevando a un mejor anclaje
de las lineas de flujo magnético. Estas caracteristicas son factores importante a la hora de

pensar en aplicaciones tecnoldgicas.

La linea de irreversibilidad puede ser descrita por la relacién:

Hyyy = Hipy(0) [1 - % ' (5-11)

donde n dependen del mecanismo de transicion entre el solido y el liquido de vortices [111].
Los valores de n obtenidos son 1,33 y 1,39 para las peliculas Fejgg y Flegr 5C0s 5 respecti-
vamente (Figura 5-27A). Estos resultados son cercanos a los valores del modelo de vidrio
de vortices con n = 3/2 [112], lo cual una vez mas corrobora el estado de los vortices por
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Figura 5-27.: Diagrama de fases magnético donde se comparan las lineas de irreversibilidad
obtenidas por el método de Kramer y las lineas de transicion vitrea obtenidas
por el modelo de vidrio de vortices de las peliculas Fejqy, Flegr 5C025 y Feg00

debajo de esta linea. La linea de irreversibilidad obtenida de las mediciones de transporte
conjuntamente con los valores de Uy, muestran que la pelicula Feg; 5C0, 5 presenta un leve
aumento de la region de liquido de vortices. Este hecho podria deberse a que la difusién de
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cobalto hacia la capa buffer genera vacancias que pueden actuar efectivamente como centros
de anclaje. Al desaparecer dichas vacancias nivelando el gradiente quimico de cobalto entre
la capa superconductora y la capa buffer, lo vortices pueden desanclarse con mayor facilidad.
Este hecho puede compararse al efecto que generan las vacancias de oxigeno en el YBCO,
las cuales generan regiones con temperaturas criticas mas bajas que actiian como centros de
anclaje [113].

Por otra parte, la presencia de fronteras de grano genera claramente una amplia region de
vortices desanclados (liquido de vortices), lo cual trae como consecuencia que la corrien-
te critica de transporte sea pequena, comparada con las peliculas crecidas orientadamente.
Estas fronteras que actuarian como uniones débiles, dan como resultado una disminucién
notable en los valores de la energia de activacion de los vortices, Uy. Como ya se menciono
anteriormente, este parametro influye en gran medida en la cantidad de corriente que estos
materiales pueden transportar. Es importante recalcar que este comportamiento es similar a
los hallados en los HT'SC en donde pequenas desorientaciones producen un rapido descenso
de J. [114].

La figura 5-27B muestra una comparacién entre las lineas de irreversibilidad determinadas
por el método de Kramer y las lineas de transicién vitrea obtenidas por el modelo de vidrio
de vortices. Claramente ambas lineas se encuentran muy cercanas entre si, lo que confirma
que el paso de solido a liquido de vortices se da des un estado vitreo de los mismos.
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5.1.4. Conclusiones

O La temperatura de deposicion afecta las propiedades estructurales y superconductoras
de las peliculas producidas. Cuando la temperatura de deposicién aumenta (T, >
480°C), se incrementa la rugosidad de la superficie de las peliculas sumado a un incre-
mento de granos desorientados (aumento de la relacion I119/l400). A medida que Ty,
aumenta, la temperatura critica también lo hace debido posiblemente a la generacién
de regiones con composicion cercana a la T4,

O El precalentamiento del sustrato de MgO previo al inicio del proceso de deposicion,
produce peliculas con mejores propiedades texturales (peliculas monocristalinas) y su-
perconductoras (valores de T, ~ 13 % mayores) comparadas con las peliculas que no
fueron sometidas a este proceso.

O Las peliculas superconductoras de la familia 122, presentan una dependencia de U
con el campo magnético que puede ser descrita por la relacion Uy o< puoH ~*. Dicha
dependencia, muestra dos regimenes a campos magnéticos bajos y altos con diferentes
valores de «, indicando que cuando pyH < 4,5T el anclaje de los vortices se da de
manera individual y por encima de este valor se presenta la formacién de racimos de
vortices actuando de forma colectiva.

O El dopaje de la capa buffer con cobalto genera una reduccién de la energia potencial
de anclaje (Up) comparada con la pelicula sin dopar, manteniendo précticamente la
misma dependencia con pgH (valores similares dea). Por otra parte la presencia de
fronteras de grano produce una drastica reduccion de los valores de Uy por lo que los
vortices ubicados en estas regiones pueden desanclarse mas facilmente.

O En la region de baja resistencia eléctrica los datos de R vs. T' pueden ser descritos por
el modelo de Vogel-Fulcher, indicando que en el estado de solido de vortices estos se
encuentran formando un vidrio que pasa al estado liquido por encima de la temperatura
de transicién vitrea T}.

O De las curvas de V —1I, se puede concluir que en las peliculas monocristalinas los valores
de J. son limitados principalmente por el desanclaje de los vortices en la regiones intra-
gano, mientras que en las peliculas policristalinas es debido al desanclaje de los vortices
que se encuentran en las fronteras de grano. Las desorientaciones producen curvas de
V' — I caracteristicas de un comportamiento diferencial lineal no ohmico (NOLD). La
forma de estas cambia con el aumento de temperatura el cual indica la transicién entre
la corriente limitada por las fronteras de grano Jpg (campos magnéticos bajos) y la
corriente limitada por el flux creep de los vortices en los granos Jg (campos magnéticos
altos). Sumado a esto, se presenta distintos segmentos con diferentes pendientes dV'/d I
indicando la presencia del fenémeno de canalizacién de vortices (Flux Channeling).
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O La densidad de la fuerza de anclaje F, puede ser escalada con el campo magnético en

una unica curva del tipo h*(1 — h)? indicando que el anclaje de vortices es el mismo en
todo el rango de temperaturas estudiado. Esta curva puede ser descrita por el modelo
de Kramer con p=0,5 y q=2. En dicho modelo, la principal razén para el desanclaje
es atribuido al cizallamiento sobre la red de vortices ejercida por la fuerza de Lorentz.

La presencia de fronteras de grano aumentan considerablemente los valores de creep
rate (S) comparados con las peliculas monocristalinas favoreciendo el desanclaje de los
vortices y la disminucién en los valores obtenidos de J..

La dependencia angular de la corriente muestra que J.(H || ab) > J.(H || ¢) indicando
que el anclaje de vortices es anisotropico. La presencia de un méaximo ubicado a 90°
(H L ¢) en las curvas J.(©) revela un anclaje intrinseco en el plano ab, similar al
hallado en los HTSC. La ausencia de picos de J. cuando © = 180°(H || ¢) en todo
el rango de temperaturas y campos magnéticos, esta relacionado con la ausencia de
defectos columnares a lo largo de este eje.

El escalamiento de los datos en una tnica curva puede ser descrito por el modelo de
Ginzburg-Landau indicando que el anclaje de vortices en esta region angular (H ||
¢) es producido por los defectos puntuales aleatorios. Los valores de = presentan un
incremento monotoénico con la temperatura, evidencia de una superconductividad tipo
multibanda.

En el diagrama de fases magnético se pueden identificar deferentes zonas: el estado de
solido de vortices el cual corresponde a un vidrio de vortices. Por encima de la tem-
peratura de transicion vitrea Ty, los vortices forman un liquido viscoso el cual puede
moverse libremente por activacion térmica. Por encima de la temperatura 7, (transi-
ciéon TAFF-LV), los vortices se mueven libremente produciendo una mayor resistencia
eléctrica. Cuando el campo magnético y/o la temperatura aumentan se llega al estado
normal.

La presencia de fronteras de grano y el dopaje con cobalto de la capa buffer hacen
que la linea de irreversibilidad se mueva hacia temperaturas mas bajas aumentando la
region de liquido de vortices y limitando la capacidad de transportar corriente. Ademas,
reducen lealmente la region de potencial tecnolégico donde la corriente muestra una
relacion del tipo J. o< H™.

La linea de irreversibilidad puede ser descrita por H;.. = H;.(0)(1 — T/T.)", con
valores de n cercanos a 3/2 confirmando una vez mas que en el estado solidos los
vortices corresponde a un vidrio de vortices.
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5.2. Peliculas delgadas superconductoras de F'eSeysT ey 5
(Familia 11)

En esta seccién se comparan diferentes peliculas delgadas superconductoras de FeSeqs1eq 5
(Fell), producidas con diferentes condiciones de crecimiento (Ver tabla 4-2). Se estudio el
efecto de la temperatura de deposicion, el uso de una capa buffer y diferentes sustratos en
la dindmica de vortices de estos materiales. En la primera parte se presentan los resultados
de la caracterizacion textural por rayos X y su influencia en la temperatura critica de estas
peliculas. Seguidamente, se muestran las propiedades de anclaje obtenidas a partir de me-
didas de corriente critica de transporte y resistencia eléctrica en funciéon de la temperatura
y campo magnético aplicado. Por ultimo, se presenta una aproximacion a la produccién de
multicapas de estos materiales.

5.2.1. Propiedades estructurales y superconductoras

En las figuras 5-28 A,B se muestran los barridos en el plano con rayos X (¢-scan) y el efecto
de las diferentes condiciones de crecimiento en las propiedades texturales de las peliculas
producidas. Los resultados muestran que la ausencia de una capa buffer entre el sustrato
(MgO) y la capa superconductora (peliculas M260 y M300), produce un crecimiento textu-
rizado a lo largo del eje ¢ apareciendo ademas desorientaciones dentro del plano, generando
granos rotados 45° (crecimiento fibrilar). Este efecto, puede deberse en gran medida a la di-
ferencia entre los valores del pardmetro a, ddndose un mismatch mayor a 10 % (FeSeg 5Teq 5
a = 0,380nm, MgO;a = 0,421nm). Este resultado se da a ambas temperatura de depo-
sicién (260° y 300°), sin embargo, observando las relaciones de intensidades 190°/145°, se
obtuvieron los valores promedio 0,30 para M 260 y 0,20 para M 300, lo cual podria estar aso-
ciado a un incremento en la cantidad de granos que crecen en forma biaxial para el primer
caso. Sumado a esto, el ancho a media altura de los picos es menor en M260 (Apyse = 4, 1;
Aggge = 7,5) que en M300 (Apyse = 6,3; Aggge = 10,9).

Este resultado contrasta enormemente con las peliculas crecidas sobre una capa buffer;
M11 — 11 y SpFell. Ambas peliculas presentan un crecimiento biaxial sin la presencia
de desorientaciones dentro y fuera del plano (ver figura 5-28 A,B). Las relaciones epitaxiales
son (001)[100]FeSeqsTeq || FeSepsTeqsNSC(001)[100]][(001)[100]M gO para M11 — 11y
(001)[100]FeSeq 5T e 5]|(001)[110] Fe||(001)[100] M g AlsO4 para SpFell. Del barrido en ¢,
se aprecia que la pelicula crecida sobre una capa buffer de hierro (SpFell), presenta una
ancho a media altura promedio A¢ = 0,97°; mientras que en la pelicula crecida sobre una
capa buffer del mismo material (M11-11), este valor es A¢ = 1,40°, lo cual indicarfa un me-
jor acoplamiento de las constantes de red a entre la capa superconductora y la capa buffer
de hierro en el primer caso.
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Figura 5-28.: A. Barrido en el plano (¢ — scan) de las peliculas crecidas con diferentes
condiciones de crecimiento. Se muestra el ancho a media altura de los picos
(A¢) vy las relaciones Igg /145 de las peliculas M 260 y M 300. B.Figuras polares
(3D) de la reflexién 101 de FeSeqsTeqspara cada pelicula producida.

Por otra parte, se analizo el comportamiento de la resistencia eléctrica en funcién de la tem-
peratura para las diferentes peliculas (figura 5-29A). M260 y M300 presentan una mayor
proporcion de granos rotados 45° con respecto a los crecidos de forma biaxial 0°, produciendo
una reduccion dréstica de la temperatura critica (7.99) comparadas con las peliculas crecidas
sobre una capa buffer (figura 5-29C). Esta reduccién podria deberse a que en las fronteras de
grano se hallan regiones de baja T, producidas por gradientes de composicién [52]. Ademads,
dado que la T, es sensible al angulo formado entre F'e — Se — Fe de los tetraedros de las
capas de F'e — Se [58], otra posible causa podria ser la deformacién por tensiones de estos
tetraedros alejandolos de la configuracién optima [52], sin embargo mediciones detalladas
por difraccion de rayos X de alta resolucion son necesarias para confirmarlo.

Dado que el comportamiento de la resistencia eléctrica en funcion de la temperatura en el
estado normal para M11 — 11 es diferente al de SpFell debido a la presencia de una capa
buffer de hierro, la temperatura critica de la pelicula M11 — 11 fue determinada por método
de tangentes (Figura 5-29B). La diferencia en la temperatura critica entre estas dos peliculas
es de tan solo 1K y ~ TK con respecto a las peliculas con desorientaciones, lo cual confirma
que el uso de una capa buffer no solo trae como consecuencia la obtencion de excelentes
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Figura 5-29.: A. Resistencia eléctrica en funcién de la temperatura de las peliculas pro-
ducidas. B. Determinacién grafica de la temperatura critica para la pelicula
M11 — 11. C. Temperaturas criticas 7,99 de las muestras estudiadas.

propiedades texturales (absorbente de tensiones), sino también superconductoras.

5.2.2. Dinamica de Vortices en peliculas delgadas de FeSej;Te
5.2.2.1.
Como se menciono anteriormente (seccién 5.1.3.1), el estudio del comportamiento de la re-
sistencia eléctrica en funcién de la temperatura y del campo magnético aplicado, puede
proveer informacion valiosa sobre el potencial de anclaje U, de los vortices. En este caso,
dichas medidas fueron realizadas con el fin de comparar el efecto de las desorientaciones y del
tipo de capa buffer utilizada. Las figuras 5-30A,C,E,G, muestran el comportamiento de la
resistencia en presencia de campo magnéticos (0-9 T), con puoH || c. Estas curvas presentan
un mayor ensanchamiento en las peliculas M260 y M300 comparadas con SpFell, lo cual
puede deberse en gran medida a la presencia de uniones débiles producidas por las fronteras
de grano. Para comparar dicho efecto, se graficaron los valores de AT, = T.gg — 110, €n
funcién del campo magnético (figura 5-31A). Como se aprecia, estos valores son mayores

comparados con la pelicula crecida en forma biaxial (SpFell).

Potencial de anclaje y dependencia con el campo magnético

A partir de las curvas de R(uoH,T)(Figuras 5-30B,D,F,H y usando el modelo TAFF (sec-
cién 2.6.2.2), se determino el valor del potencial de anclaje. La Figura 5-30B, muestra que
Up presenta un comportamiento similar a la familia 122 presentando dos regimenes: uno a
campo bajos (upH < 5T') y otro a campos altos (ugH > 57'). Las peliculas M11 — 11 y
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T(K) T(KY)

Figura 5-30.: Resistencia en funcion de la temperatura a diferentes campos magnéticos de
las muestras A. SpFell, C. M11 — 11, E. M260 y G. M300. Curvas tipo
Arrhenius para la determinacion de Uy B. SpFell, D. M11 — 11, F. M260
y H. M300.
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Figura 5-31.: A. Comparacién de AT, = T,.99 — 1,10 para las peliculas con y sin desorienta-
ciones. B. Dependencia de Uy con ugH en las diferentes peliculas estudiadas.

SpFell presentan un comportamiento similar de Uy o« H™%, con a ~ 0,3 a campos bajos y
a =~ 0,8 a campos altos. La presencia de dos regimenes indicaria que los valores de Uy no son
lo suficientemente grandes para evitar las interacciones entre vortices y la posterior formacion
de racimos a campos altos [115]. Por otro lado, las peliculas con granos desorientados M 260
y M 300, presentan una reduccién de ~ 80 % en el valor de la energia potencial de anclaje. A
campos bajos estas dos peliculas muestran valores similares de « (entre 3-0,4) a las peliculas
crecidas sobre capas buffer, mostrando que la dependencia de Uy con el campo magnético es
igual cuando la interaccion entre vortices es pequena. Sin embargo, cuando pugH > 577, las
peliculas con desorientaciones presentan un incremento de « entre 0,9-1,8 y una disminucién
notable de Ujp. La relacién entre la cantidad de granos orientados y desorientados en estas
peliculas (Igg/I45) con el comportamiento de Uy, solo se hace notable a campos altos, en
donde M 300 con una mayor proporcion de granos rotados presenta una rapida reduccion del
potencial de anclaje (Figura 5-30B).

La transicién entre la region térmicamente activada y el liquido de vortices (T), se deter-
miné a partir de las curvas de —T'(In(p/po)) [81]. La region lineal fue ajustada de acuerdo con
la dependencia Uy oc a(H)(1 —t)*H) donde t = T/T,(H) (Figuras A-1, Anexo A.1). Estos
valores fueron graficados para determinar el diagrama de fases magnético de las muestras y
su comportamiento con el campo magnético se analiza mas adelante (Figura 5-43A,B,C,D
seccién 5.4).

5.2.2.2. Modelo de vidrio de vortices y transicion vitrea

Con el fin de determinar el estado de los vortices anclados (red o vidrio) en esta familia
superconductora, se aplico el modelo de vidrio de vortices (seccién 5.1.3.2). A partir de
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Figura 5-32.: A. Determinacién de la temperatura de transicién vitrea 7}, para la pelicula
SpFell y B. escalamiento de la resistencia en funcién de T, usando el modelo
de vidrio de vortices.

las curvas de resistencia en funcion de la temperatura y del campo magnético aplicado
(figuras 5-29A,C,E,G), se grafico (dinR/dT)~1 vs. T para la pelicula SpFell. La figura
5-32A muestra la aparicion de una region lineal caracteristica de la relacion de Vogel-
Fulcher (ecuacién 5-4). La temperatura de transicién vitrea determinada como el punto de
corte en el eje x (1,), se utilizo para determinar el diagrama de fases magnético de estos
materiales (Figura 5-43A seccién 5.4). El escalamiento de la resistencia con la temperatura
T (ecuacién 5-5), muestra que todos los datos pueden ser préacticamente descritos por una
sola curva confirmando la validez del modelo en esta familia (Figura 5-32B). Esto significa,
que en el estado solido de vortices las lineas de flujo magnético no presentan un orden de
largo alcance y que dicha estructura depende en gran medida de las impurezas (defectos
puntuales o superficiales) presentes en el material.

5.2.2.3. Caracteristicas de Voltaje-Corriente

La figura 5-33A muestra las curvas V — [ obtenidas a 4K y en presencia de un campo
magnético de 17'. En las curvas logaritmicas se aprecia que las peliculas M11 —11y SpFell
presentan una relacién de potencias donde V' o I, hecho caracteristico de la limitacién de
la corriente critica de transporte debida al desanclaje de los vortices. Por el contrario, las
peliculas M260 y M300 muestran un comportamiento tipo NOLD [116], caracteristico de la
limitacion de la corriente critica debida a la presencia de fronteras de grano. Sin embargo,
comparando este comportamiento con la pelicula Fegyy de la familia 122, se aprecia que en la
grafica lineal (figura 5-33B) no se presentan segmentos con diferentes pendientes de dV/dI
(Fluz Channeling) lo cual implicarfa un mecanismo mas sencillo que describiria el desanclaje
de los vortices en las fronteras de grano.
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Figura 5-33.: A. Curvas logaritmicas y B. lineales de Voltaje-Corriente para las diferentes
peliculas de la familia 11 a 4K y un campo magnético de 1T

En la figura 5-34A,B,C se comparan las curvas V — I de las peliculas M260, M300 y
M11 — 11 a 4K y diferentes campos magnéticos. La pelicula M11 — 11 en todo el rango
de campos magnéticos presenta una clara relacion V' oc I". Sin embrago las peliculas con
desorientaciones muestran un comportamiento NOLD a campos bajos, indicando que la
limitacién es debida al desanclaje de los vértice ubicados en la frontera de grano (Jrg). A
campos altos, la limitaciéon de J. se da gracias al desanclaje de los vortices ubicados en los
granos (Jg) [98]. Dicho comportamiento es similar al encontrado en la familia 122 (Fegy),
aunque en esta ultima familia el comportamiento NOLD es mas pronunciado 5-18.
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Figura 5-34.: Dependencia de las curvas V — I con el campo magnético a 4K para las
peliculas A.M11 — 11, B.M260 y C.M300.

5.2.2.4,

Corriente critica y propiedades de anclaje de vortices

La corriente critica de las peliculas fue determinada usando el criterio de 1uVem™!. Las
figuras 5-35A,B,C,D muestran el comportamiento de J. en funcién del campo magnéti-
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co aplicado (H || ¢) a diferentes temperaturas. Las peliculas crecidas sobre capas buffer
M11—11y SpFell, presentan valores méaximos de J.(uoH = 0) entre 105 — 10°Acm ™2 para
T entre 4K y 10K.Dicho valores son similares a los reportados anteriormente [117,118]. Las
peliculas con desorientaciones M260 y M300, presentan una reduccién de J.(ugH = 0) en
aproximadamente un orden de magnitud comparadas con las peliculas M 11 — 11 y SpFell.
Esta reduccién atribuida a la presencia de fronteras de grano, es un resultado similar al
hallado en los HTSC . En bicristales de estos materiales las mediciones de J, con diferentes
angulos de desorientacion muestran una disminucion hasta de cuatro ordenes de magnitud
cuando 6,4, = 40° [114]. Este mismo tipo de mediciones realizadas en la familia 122, mues-
tran que J, se reduce en aproximadamente un orden de magnitud cuando 4.; = 24° [52]. En
los superconductores a base de hierro aun no es completamente claro el mecanismo por el
cual la corriente critica disminuye cuando el angulo de desviacién de la frontera de grano au-
menta. Sin embargo, se ha propuesto que la posible existencia de tensiones presentes en estas
regiones podrian distorsionar los tetraedros de Fe — As (Fe — Se en este caso) apartandolos
de la configuraciéon optima y de la maxima 7T,, sumado ademads, a posibles variaciones locales
en la composicién [52].

Comparando la variacion de J,. en las peliculas M11 —11 y SpFell, se aprecia que la prime-
ra muestra una reduccién mas pronunciada de la corriente cuando la temperatura es mayor
a 8K (Figura 5-35B) y SpFell solo presenta igual comportamiento a 7" > 12K (Figura
5-35A). Haciendo una inspeccién mas detalla, la figura 5-35E muestra la dependencia de
J. con H para estas dos peliculas a 4K, 6K y 8K. A campos magnéticos bajos (H < 27", la
corriente critica siempre es mayor en el caso de SpFell. Cuando a 4K y 6K se incrementa
el campo magnético (H > 2T, J. es mayor para M11 — 11. Sin embargo, cuando T > 8K
la corriente critica de la pelicula SpFell en todo el rango de campo magnético excede los
valores de M11 — 11. Teniendo en cuenta que solo para SpFell fue posible determinar J,. a
14K (Figura 5-35A), indicarfa que a esta temperatura y hasta un campo aproximado a 4T,
los vortices permanecen anclados en esta pelicula. Estos resultados estarian indicando que
el efecto de la capa buffer de hierro combinado con el sustrato espinela permiten un mejor
anclaje de los vortices.

Por otro lado, la pelicula con mayor grado de granos crecidos biaxialmente M 260, presenta
mayores valores de J. comparada con M300 (figura 5-35F); sin embargo dicho comporta-
miento no se mantiene cuando el campo magnético aumenta, siendo J. mayor para M 300.
Este cambio se representa por una linea punteada en la figura 5-35F.

A partir de los datos de J. vs. pugH, se determino la densidad de la fuerza de anclaje
F, = J X ppH. Las peliculas con granos desorientados M260 y M300 (figuras 5-36C,D
respectivamente), muestran una reduccién de mas de un orden de magnitud en la fuerza
de anclaje maxima comparadas con SpFell y M11 — 11 (figuras 5-36A,B respectivamen-
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Figura 5-36.: Dependencia de la densidad de la fuerza de anclaje (F),) con el campo magnéti-
co para las peliculas SpFell A., M11—11 B., M260 C. y M300 D. Curvas

comparativas logaritmicas de F}, vs. H a 4K para las peliculas estudiadas, E.

te). La figura 5-36E muestra una comparacién de F, a 4K de las muestras estudiadas.
Se puede apreciar que el maximo de la fuerza de anclaje se da a campos magnéticos mas
bajos (~ 1T') en las peliculas con FG, debido al débil anclaje de los vortices en estas regiones.

La figura 5-37A muestra la variacién de F}, con el campo magnético para las peliculas creci-
das sobre diferentes capas buffer. La pelicula depositada sobre una capa no superconductora
del mismo material M11—11, comparada con SpF'ell, presenta valores de F, mayores cuan-
do la temperatura es 4K y 6K y el campo magnético es mayor a 2T. Por encima de estas
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Figura 5-37.: Comparacion de la dependencia de [, con el campo magnético entre las
peliculas SpFell y M11 —11 A. y M260 y M300 B.

temperaturas, F,, siempre es mayor en todo el rango de campos magnéticos para SpFell. La
fuerza de anclaje para SpF'ell permanece aproximadamente constante a campos pugH > 27T,
contrario a lo observado para M11 — 11 lo cual se interpreta como una mayor robustez
frente al campo magnético aplicado. En cuanto a las peliculas con FG, se observa que en
la de una mayor proporcion de granos crecidos biaxialmente A260, los valores de Fjq0
son casi el doble comparados con los obtenidos para M300 (Figura5-37B). Sin embargo,
se observa que los maximos se presentan a campos magnéticos bajos (ugH < 2T) y des-
pués de este valor el decaimiento con poH es mas rapido comparado con el mostrado por la
pelicula M 300, llegando inclusive a valores menores cuando el campo magnético es muy alto.

Con el fin determinar el mecanismo de anclaje actuando sobre los vortices, se realizo el
escalamiento de F,/F,q; vs. h donde h = H/H,,, es el campo reducido. Los valores de
H;,, fueron determinados usando la extrapolaciéon de Kramer (ecuacién 5-9, Figuras A-
2A,B,C,D , Anexo A.2). Las curvas obtenidas se muestran en las figuras 5-38A,B,C,D.
En todos los casos, los datos pueden ser descritos por una unica curva del tipo h?(1 — h)%.
Los valores obtenidos de p y ¢ se resumen en la siguiente tabla:

Muestra p q

M260 0,56 2,12
M300 0,59 2,19
M11-11 0,58 2,29
SpFell 0,55 2,28

Tabla 5-3.: Valores de p y ¢ obtenidos en el escalamiento de F},/ Fpaq Vs. h.

Este comportamiento puede ser descrito por el modelo de Kramer con p=0,5, g=2. En di-
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los datos obtenidos y los modelos de Kramer (MK), normal point pinning
(NPP) y Ak point pinning(kPP).

cho modelo, la principal razén para el desanclaje es debido al cizallamiento sobre la red de
vortices ejercida por la fuerza de Lorentz [102]. La figura 5-38 B muestra una comparacion
con otros mecanismos de anclaje (normal point pinning NPP, con p =1y q¢ =2y Ak point
pinning kPP, con p = 2 y ¢ = 1), indicando que el modelo de Kramer es el que mejor se
ajusta a los datos [14]. La aparicién de una tnica curva describiendo los datos obtenidos
indica que el mecanismo de anclaje es el mismo en todo el rango de temperaturas estudiado.
Ademas, a pesar de la presencia de granos desorientados en el plano, las peliculas M260 y
M300 se ajustan bien a dicho modelo.

Realizando el escalamiento de J./J.n con el campo reducido h, se encontré que todas las
peliculas pueden ser descritas por una sola curva para todas las temperaturas, confirmando
que un solo mecanismo (Modelo de Kramer) opera en todo el rango trabajado (Figuras 5-
39A,B,C,D). Los valores de H,,; para las peliculas M11—11y SpFell son H..; = 0,12H;,,
mientras que para M?260, H.; = 0,11H;,,. Sin embargo, la pelicula con mayor proporcién
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de granos rotados 45° (M300), muestra una disminucién notable de H.,; (0,02H;,,.). La de-
pendencia de H.,; con la temperatura se aprecia en las figuras 5-43A,B,C,D(seccién 5.4).

Por otro lado, en la region donde J o< H™¢, la pelicula M11 — 11 muestra la menor de
pendencia de .J. con el campo magnético presentando un valor de a = 0,25. Este valor es
menor comparado con el de las peliculas SpFell donde a@ = 0,25 y M260 donde o = 0, 65,
mostrando esta ultima un aumento debido a la presencia de fronteras de grano. Aunque
para M300 se obtuvo un menor valor de a (o = 0, 15) su bajo valor de H,,; hace que esta
caracteristica no sea relevante debido a la amplia region donde J oc e~ (Figura 5-43D).

A partir de la pendiente de las curvas logaritmicas de V' — I y teniendo en cuenta la relacién
V o I" y aplicando la ecuacién 5-10 (S = 1/n—1) [104,105], se determino la dependencia de
S (creep rate) con la temperatura a diferentes campos magnéticos (Figura A-3, Anexo A.3).
En la figura 5-40A se aprecia una comparacién de S vs. T para las peliculas M 260 y M 300.
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A 0,4T ambas peliculas muestran una dependencia similar de S con la temperatura. Sin
embargo, la pelicula con la mayor proporcién de granos biaxiales (con respecto al sustrato)
muestra una leve disminucion de los valores de S. A 3,1T y bajas temperaturas (< 8K), la
pelicula M11 — 11 presenta un creep rate menor que SpFell (figura 5-40B). Sin embargo
cuando la temperatura aumenta (> 8K) esta tendencia se invierte siendo Ss, < Sp11. Este
resultado concuerda con lo observado en la dependencia de F), con el campo magnético, en
donde a bajas temperaturas se presenta que Fj,g, < F,a11, invirtiéndose dicha tendencia
cuando T" > 8 K. Esto indicaria que los fuertes centros de anclaje presentes a bajas tempera-
turas y campos magnéticos en la pelicula M11—11 se debilitan cuando T'y H aumentan. En
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la figura 5-40C se presenta para comparacion los valores de S vs. T' a 1T. Las muestras con
desorientaciones presentan un rapido aumento de S con la temperatura y el campo magnéti-
co, comparadas con las peliculas crecidas sobre capas buffer, confirmando el efecto de las
fronteras de grano en el desanclaje de los vortices y limitando la capacidad de transportar

corriente.

5.2.2.5. Dependencia angular de la corriente critica

La dependencia angular de J. a 8K para SpFell y M11 — 11y a 2K para M300 se muestra
en la figura 5-41A,B,C respectivamente. Las peliculas estudiadas no muestran picos cuan-
do poH || ¢ indicando que no existen defectos lineales a lo largo del eje ¢, inclusive en las
pelicula con granos rotados M300. En esta region el anclaje de los vortices es atribuida a la
presencia de defectos puntuales aleatorios [110]. Ademads, J.(©) muestra un maximo ubicado
a 90° (H L ¢) debido al anclaje intrinseco del plano ab [106]. J.(#) disminuye a medida que
la configuracién de campo magnético aplicado se acerca a H || ¢, confirmando que el anclaje
de vortices es anisotrépico (J.(H || ab) > J.(H || ¢)) [45].
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Figura 5-41.: Dependencia angular de J. a diferentes campos magnéticos para las peliculas
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Comparando la dependencia de J.(#) a 4K y 8K (Figura 5-42A,B), se observa que la pelicu-
la SpFell presenta una corriente critica mayor a M11 — 11 cuando poH || ab. Este hecho
podria deberse al aumento del anclaje de los vortices en dicho plano debida a la presencia
de algunas fallas de apilamiento que actuarian como centros de anclaje [109], sin embargo en
este caso estudios detallados de microtextura son necesarios para confirmar esta hipotesis.
A 4K y 3T (con poH || ¢), Jesp < Jenrrn; mientras que a 8K y 3T J.gp, = Jepr11- Estos dos
resultados coinciden con los reportados anteriormente (Figura 5-35E) y donde se aprecia
un debilitamiento de los centros de anclaje en la pelicula M11 — 11 a medida que aumenta
la temperatura. Dicho efecto se aprecia mejor en la figura 5-42B donde a 8K y 9T en la
configuracion poH || ¢, la reduccién de J. es mas pronunciada comparada con SpFell.

Por otra parte, M300 presenta un ensanchamiento del pico ubicado a 6 = 90° (uoH || ab),
comparado con la pelicula SpFell(Figura 5-41C), debido posiblemente a un debilitamiento
del anclaje de los vortices en esta direccién y donde la presencia de granos desorientados
estarfa influyendo en dicho comportamiento.

5.2.2.6. Diagrama de fases magnético

En las figuras 5-43A,B,C,D se muestran los diagramas de fases magnéticos de las peliculas
SpFell, M11 — 11, M260 y M 300 respectivamente. En estos se encuentran resumidos los
valores de campo critico pgHzo obtenidos en la seccion A-4, transicion TAFF T, (seccién
5.2.2.1), linea de irreversibilidad pi9H;,, (seccion 5.2.2.4), transicién vitrea T}, (seccién 5.2.2.2)
y poH.r; obtenida del escalamiento de la corriente critica con el campo magnético (seccién
5.2.2.4). Por debajo de la linea de irreversibilidad los vortices se encuentran en un estado
solido sin un ordenamiento a largo alcance (estado vitreo). Al sobrepasar dicha linea los vor-
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tices se encuentran en un estado de liquido viscoso de vortices donde el movimiento de los
vortices se da por activacion térmica (TAFF). Cuando la temperatura aumenta los vortices
pueden ser desanclados formandose el liquido de vortices donde pueden moverse con mayor
facilidad (Fluz Flow) generando una mayor resistencia eléctrica. Al seguir aumentando la
temperatura (o el campo magnético) se traspasa el campo critico mas alto pyH., llegando
al estado normal.

En la figura 5-43 A se puede observar que la lineas de fundicién de los vortices determinada
por el método de Kramer [102] y el modelo de vidrio de vortices [90] coinciden muy bien in-
dicando que dicha transicion se realiza desde un estado vitreo de las lineas de flujo magnético.

Las peliculas con granos rotados 45°, en especial M 300 con una mayor proporcién de granos
de este tipo, poseen una menor area donde J o H~%, indicando que la formacién de raci-
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mos de vortices se ve favorecido a menores campos magnéticos comparadas con las peliculas
crecidas de forma completamente biaxial (SpFell y M11 — 11) [19].

Realizando una comparacién entre las peliculas producidas se graficaron las lineas de irrever-
sibilidad y de campo critico mas alto en funcién de la temperatura reducida t = 7'/T,. (Figura
5-44). A T ~ T, las lineas de campo critico poH.o pueden ser ajustadas a una recta donde
la pendiente muestra la variacién del campo con la temperatura (djugH /dt). Usando la apro-
ximacién de Werthamer-Helfand-Hohenber (WHH) [70], se tiene que duoH/dt o< pigHe2(0).
La pelicula SpFell presenta el mayor valor de pgHeo (-144,9u0H ) comparada con las demas
peliculas (M11 — 11=-87,2u0H; M260=-571puoH y M300=-41,9u0H ), lo que podria indicar
que la presencia de defectos extendidos (fronteras de grano, M260 y M300 ) o un posible au-
mento de defectos aleatorios (1/260) influirfan en el rompimiento de los electrones acoplados
responsables del fenémeno superconductor. Dado que el valor de pgH. fue determinado de
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manera diferente para M11—11 (método de tangentes), la figura A-4 muestra una compara-
cién de los valores de pgH.o con la pelicula SpFell obtenidos por el método de la derivada,
sin embargo fue hallada la misma tendencia (Anexo A.4).

Por otra parte en las peliculas con desorientaciones, las lineas de irreversibilidad muestran
un corrimiento hacia bajas temperaturas aumentando de forma considerable la region de
liquido de vortices. Dicha region es menor en las peliculas SpFell y M11 — 11. Este hecho
puede deberse a la presencia de uniones débiles producidas por las fronteras de grano. Di-
chas fronteras generan una notable disminucién de Uy (Figura 5-31B), por lo que pequenas
fluctuaciones en la temperatura producen un facil desanclaje de los vortices.

Las pelicula crecida sobre espinela y una capa buffer de hierro presenta una linea de irrever-
sibilidad a mayores temperaturas comparada con la pelicula crecida sobre M gO y una fase
no superconductora de Fell como capa buffer (SpFell y M 11 —11 respectivamente) lo cual
indicaria que los centros de anclaje presentes en la primera pelicula actiian de manera mas
efectiva.

El ajuste de los datos de la linea de irreversibilidad se realizo usando la expresion 5-11. Los
valores de n obtenidos fueron 1,36 para M260, 1,32 para M300, 1,49 para M11 — 11y 1,53
para SpFell. Estos resultados de n son cercanos a 3/2 el cual corresponde a una transiciéon
a la fase liquida desde un estado de vidrio de vortices [112].
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5.2.3. Conclusiones

O El crecimiento de las capas superconductoras 11 directamente sobre el sustrato produce
un crecimiento fibrilar con granos rotados 45° con respecto al sustrato. El crecimiento
sobre una capa buffer (hierro o 11 no superconductor) produce peliculas monocrista-
linas con un crecimiento biaxial. Este efecto puede deberse al desajuste (mismatch)
presentado entre los valores del parametro a del sustrato y la capa superconductora.

O Las peliculas con granos rotados 45° presentan una reduccién en la T, respecto a
las peliculas crecidas sobre capas buffer. Este hecho podria deberse a la generacion
de regiones de baja T, producidas por gradientes de concentraciéon ubicadas en las
fronteras de grano o a la deformacién de los tetraedros de Fe — Se(Te) lejos de la
configuracion optima producida por tensiones.

O La presencia de fronteras de grano actuando como uniones débiles produce un ensancha-
miento de la transicion al estado superconductor en las curvas de R vs.T', caracteristico
de un mayor movimiento de los vortices por activacion térmica. Dicho ensanchamiento
es menor en las peliculas crecidas biaxialmente.

O Las peliculas crecidas sobre capas buffer presentan mayores valores de energia potencial
de anclaje (5 veces mayores) comparadas con las que poseen fronteras de grano, dando
cuenta del debilitamiento del anclaje de vortices en estas regiones. Las dos capas buffer
utilizadas (hierro o 11 no superconductora) muestran una dependencia similar de U,
con el campo magnético. Por otro lado las peliculas con mayor proporcion de granos
crecidos en forma biaxial muestran una menor dependencia de Uy con pugH a campos
altos (poH > 5T).

O Los datos en la region de baja resistencia eléctrica pueden ser escalados usando el mo-
delo de vidrio de vortices, pasando al estado de liquido de vortices una vez sobrepasada
la temperatura de transicion vitrea, Tj.

O Las peliculas crecidas sobre capas buffer muestran una clara relacién V' oc I" indicando
que la limitacion de la corriente es debida al desanclaje de los vortices en las regiones
intragrano. Las peliculas con desorientaciones presentan un comportamiento diferencial
lineal no ohmico (NODL) caracteristico del desanclaje de vortices ubicados en las
fronteras de grano.

O La presencia de granos rotados 45° produce una reduccion de aproximadamente un
orden de magnitud con respecto a las peliculas crecidas sobre capas buffer. Este hecho es
similar al hallado en los HT'SC con la diferencia de que en estos ultimos la reduccién de
J. es mucho mayor (cuatro ordenes de magnitud) a dngulos de desorientaciéon menores

(Oges ~ 40°).



5.2 Peliculas delgadas superconductoras de FeSepsTey s (Familia 11) 85

O Las peliculas con fronteras de grano muestran una reduccién de mas de dos ordenes de
magnitud en la densidad de la fuerza de anclaje maxima Fj,,,;, en todo el rango de
temperaturas estudiado, dando cuenta del debilitamiento del anclaje en estas regiones.

O La densidad de la fuerza de anclaje F}, puede ser escalada con el campo magnético en
una unica curva del tipo h?(1—h)? indicando que el anclaje de vortices en todo el rango
de temperaturas estudiado es el mismo. Esta curva puede ser descrita por el modelo
de Kramer con p=0,5 y q=2. En dicho modelo, la principal razén para el desanclaje
es debido al cizallamiento sobre la red de vortices ejercida por la fuerza de Lorentz.

O La presencia de fronteras de grano aumentan considerablemente los valores de creep
rate (S) comparados con las peliculas monocristalinas favoreciendo el desanclaje de los
vortice y la disminucion en los valores de J,. obtenidos.

O La dependencia angular de la corriente en las peliculas monocristalinas muestra que
J.(H || ab) > J.(H | ¢) indicando que el anclaje de vortices es anisotrépico. La
presencia de un maximo ubicado a 90° (H L ¢) en las curvas J.(©) revela un anclaje
intrinseco en el plano ab, similar al efecto hallado en los HT'SC. La ausencia de picos
de J. cuando © = 180°(H || ¢) en todo el rango de temperaturas y campos magnéticos,
significa que no existen defectos columnares a lo largo de este eje, incluso en las peliculas
con fronteras de grano.

O El escalamiento de los datos en una tnica curva puede ser descrito por el modelo de
Ginzburg-Landau indicando que el anclaje de vortices en esta region angular (H || ¢)
es producido por los defectos puntuales aleatorios.

O El diagrama de fases magnético de esta familia superconductora esta compuesto por
una region de vidrio de vortices, donde estos se encuentran anclados. Por encima de
la temperatura de transicién vitrea (7,) los vortices pasan a un estado liquido viscoso
donde pueden moverse por activacion térmica. Una vez sobrepasada la region TAFF| los
vortices entran en un regimen de libre movimiento (liquido de vortices) generando una
mayor resistencia eléctrica. A campos magnéticos y temperaturas elevadas (mayores a
toHe v T,) el material se encuentra en el estado normal.

O Las peliculas con fronteras de grano presentan una linea de irreversibilidad corrida hacia
temperaturas mas bajas haciendo que la region de liquido de vortices sea mas grande,
comparadas con las peliculas monocristalinas. Ademads, presentan regiones pequenas
donde J oc H™® haciendo que sean de poco interés para aplicaciones tecnolégicas.

O La pelicula crecida sobre espinela y una capa buffer de hierro presenta las mejores pro-
piedades superconductoras: mayor valor de T, (17,2K), mayores valores de F}, y una
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linea de irreversibilidad ubicada hacia temperaturas mas altas. Este hecho podria de-
berse a que existe un mejor acoplamiento entre la capa buffer y la capa superconductora
que favorecen un a mejor configuracién de los tetraedros de Fe — Se(te).

O Los procesos de calentamiento-enfriamiento en la produccion de multicapas de Fe —11
estan relacionados con los valores de T, observados.
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5.3. Comparacion de las propiedades de anclaje de las
familias 11 Yy 122 (F686075T6075- BCL(FGQQCOOJ)QASQ)

Con el fin de comparar las propiedades de anclaje de las dos familias superconductoras a base
de hierro (11 y 122), se tomaron como referencia las peliculas SpFell y Fejgo respectivamen-
te, las cuales mostraron las mejores propiedades de anclaje de vortices. Para realizar dicha
comparacion se graficaron los valores de J. en funciéon del campo magnético poH, obtenidos a
partir de las curvas de la dependencia angular de la corriente (figuras 5-41A y 5-23B). Dado
que las dos peliculas estudiadas presentan diferentes valores de T, (11=17,2K y 122=19,8K),
el andlisis se llevo a cabo teniendo en cuenta la temperatura reducida ¢ = T/T,. Asi, las
temperaturas estudiadas para la familia 11 fueron 4K y 8K; mientras que para la familia 122
estas fueron 4K y 9K, obteniéndose valores de t aproximadamente iguales (0,22 y 0,45).

Las figuras 5-45A,B muestran la dependencia de J. vs. p1oH para las configuraciones poH || ¢
y poH L ¢ respectivamente. Cuando poH || ¢, la corriente critica de la pelicula SpFell pre-
senta una menor dependencia con el campo magnético comparada con Fejgy; ademas de
mayores valores tanto a ¢t = 0,22 como a t = 0,45. A esta ultima temperatura reducida,
Feq presenta un mayor decaimiento de J. con el campo. Dado que SpFell como Fejy en
las curvas de J.(#) no presentan picos cuando uoH || ¢ (figuras 5-41A y 5-23B), indicando
que no existen defectos extendidos a lo largo de este eje. Los mayores valores de J,. y su menor
dependencia con el campo mostrados por SpFell podria deberse a una mayor efectividad
de anclaje de los defectos puntuales aleatorios presentes en esta region angular [103].
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Figura 5-46.: Densidad de la fuerza de anclaje para las peliculas SpFell y Fejgo en funcion

del campo magnético en escala lineal A. y logaritmica B.

Por otra parte, cuando pugH L ¢ la dependencia de la corriente critica con el campo magnéti-
co es menor comparada a la configuracién pugH || ¢, debido al anclaje intrinseco del espacio
interlaminar a lo largo del plano ab [119]. Sin embargo, la pelicula SpFell presenta mayores
valores de J. y un menor decaimiento con pgH. Esto podria deberse a que en el caso de
SpFell, el valor de la longitud de coherencia (. = 0,35nm) es similar al espacio interla-
minar (distancia entre Se(Te)-Se(Te)) d = 0,25nm, mientras que para Fejq, la longitud
de coherencia es & = 1,2nm, un valor muy grande comparado con la distancia As — As
(das—45s=0,3nm), lo que podria afectar en mayor medida la superconductividad que se da en
las laminas de FeAs [117].

Las figuras 5-46A,B, presentan una comparacion entre los valores de densidad de la fuerza
de anclaje para las peliculas estudiadas. A bajas temperaturas (1" = 4K), el valor de Fpqz
para la pelicula SpFell es aproximadamente el doble comparado al de Fejpy. Cuando la
temperatura aumenta (7" >10K), esta diferencia es hasta cinco veces mayor. Estos resulta-
dos muestran que los centros de anclaje presentes en SpFell son mas efectivos que los de
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Figura 5-47.: A. Diagrama de fases magnético de las peliculas SpFell y Fejp. La linea
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B. At;, en funcién del campo magnético.

la pelicula Fejgg en todo el rango de temperaturas y campos magnéticos estudiados. Dicha
efectividad depende de la magnitud de la energia potencial de anclaje Uy y su dependencia
con el campo magnético para ambas peliculas se muestra en la figura 5-46C. La pelicula de
la familia 122 (F'ejq), presenta una leve reduccién U, comparada con SpFell. Sin embargo,
ambas familias superconductoras presentan dos regimenes, uno a bajos y otro a altos campos
magnéticos con diferente dependencia de Uy con el campo magnético (Uy o pgH ). Dicha
transicién ocurre a un mayor campo magnético (ugH =~ 5T) en SpFell. A bajos campos
(uoH < 5T), ambas familias presentan valores similares de o (o = 0,30), lo cual indicarfa
que la dependencia de Uy con poH es igual en ambos casos cuando el anclaje es de manera
individual y la interaccién entre vortices es pequena. A campos altos SpFell presenta un
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menor valor de a (o = 0, 75) comparado con el de Fejgy (o = 0,90), lo cual podria indicar
que la formacién de racimos de vortices es mayor en esta ultima, limitando en mayor medida
la corriente critica de transporte.

La dependencia del campo critico pgHo v de la linea de irreversibilidad pH;,- con la tempe-
ratura para ambas peliculas se muestra en la figura 5-47A. Ya que duoH /dT  poH.2(0) [70],
es posible hacer una estimacion del valor de pgHeo a T = 0. dugH/dT = —8,42 para SpFell
y dugH/dT = —3,04 para Feyq, indicando que la primera pelicula puede soportar campos
magnéticos mas altos antes de pasar al estado normal, comparada con Fejgg. La linea de
irreversibilidad de la pelicula de la familia 122, presenta un corrimiento hacia mas bajas
temperaturas comparada con la linea de irreversibilidad de SpFell, produciendo una mayor
region de liquido de vortices. El ancho de esta region calculado como At;, = teo — ti v €s
mayor para Fejgo, confirmando lo expuesto anteriormente (Figura 5-47B). Ajustando las
lineas de irreversibilidad a una expresién del tipo pgH;r = poHi(0)(1 — ¢)™ [111], se ob-
tuvo que poH; (0)=44,0T v poH;-(0)=28,9T para SpFell y Fejgo respectivamente. Este
resultado significa que SpF'ell es capaz de mantener anclados los vortices a mayores campos
magnéticos, ademds estos permanecen en el estado de vidrio de vortices a temperaturas cer-
canas a 1., explicando las grandes diferencias de F,,., encontradas anteriormente (figuras
5-46A,B).

A pesar de las diferencias encontradas, ambos tipos de familias superconductoras poseen
gran potencial tecnologico. Este hecho es debido a la presencia de altos valores de campo
critico pugH.o, baja anisotropia y mecanismos de anclaje intrinsecos que permiten transpor-
tar grandes corrientes. A continuacion se muestra una comparacién entre estos valores y el
YBCO, principal representante de los HTSC [120]:

Propiedad Ba-122 Fe-11 YBCO
T, ~ 22K (x=0,08) ~ 17K ~ 90K
o H o ~ 60T ~ 70T ~ 120T
Y ~1,9-1,5 ~1,9-1,1 ~ 5

Tabla 5-4.: Comparacion de las principales propiedades del estado superconductor.
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5.3.1. Conclusiones

O Tanto las peliculas delgadas superconductoras de la familia 122 como las de la familia

11 no presentan picos en la configuracién poH || ¢ indicando que no existen defectos

columnares a lo largo de este eje.

O La pelicula SpFell (11) presenta mayores valores de J. y una menor dependencia con

el campo magnético cuando ugH || ab, comparada con la pelicula Fejgy (122) debido

posiblemente a un mayor anclaje de los vortices en el espacio interlaminar producto

de menores diferencias entre la distancia Fege(Te) (d = 0,25nm) y la longitud de

coherencia a lo largo del eje ¢ (& = 0, 35nm).

O Las peliculas de la familias 11 presentan mayores valores de .J. y una menor dependencia

con el campo magnético cuando poH || ¢, debido posiblemente a una mayor efectividad

de los centros de anclaje puntuales presentes a lo largo del eje c.

O La pelicula SpFell presenta mayores valores de fuerza de anclaje maxima Fj,,,, en

todo el rango de temperaturas, indicando un mayor anclaje intrinseco presente en la

familia 11. Dicho comportamiento podria deberse entre otras cosas, a una disminucion

de la energia potencial de anclaje y a una mayor dependencia de Uy a campo altos

para la pelicula Fejgg (familia 122).

O En el estado de solido de vortices, ambas familias superconductoras presentan un estado

de vidrio de vortices cuyo comportamiento puede ser descrito por los modelos de Vogel-

Fulcher y a partir del ajuste de la linea de irreversibilidad con n ~ 3/2.

O SpFell muestra una linea de irreversibilidad ubicada a mayores temperaturas compa-

rada con Fejgg (122) lo cual genera una menor region de liquido de vortices. El valor de

toH;-(0) en este caso es de 44T, casi el doble al hallado para la pelicula de la familia

122 (Feloo).

O Ambas familias superconductoras presentan caracteristicas de altos campos criticos
toHe (oHe2(0) > 607, anclaje intrinseco de vortices y elevados valores de corriente
critica (~ 10°Aem™2) lo cual las hace promisorias para futuras aplicaciones tecnoldgi-

cas.
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5.4. Multicapas de Fe-I'eSejs1ey5: Propiedades
texturales y Superconductoras

Han sido diversos y exitosos los intentos por producir multicapas superconductoras de los
HTSC [121-123]. Estas estructuras han permitido obtener mayores corrientes criticas y
densidades de fuerza de anclaje comparadas con peliculas crecidas en forma de monoca-
pa [124-126]. Estas caracteristicas son debidas en su gran mayoria a la presencia de defectos
columnares o planares, y/o regiones de baja T, los cuales actiian como centros de anclaje
mas efectivos. La fabricacion de estructuras tipo multicapa, ha logrado producir peliculas
superconductoras con lineas de irreversibilidad mas cercanas a la linea de campo critico
mas alto y disminuir el anclaje anisotrépico de vortices, aumentando los valores de J. en
la configuracion pugH || ¢ [109]. Dado que estas propiedades son importantes para futuras
aplicaciones tecnoldgicas como la produccién de junturas Josephson, se hace necesario iniciar
el estudio de las condiciones adecuadas de crecimiento de este tipo de estructuras.

Teniendo en cuenta las propiedades texturales y superconductoras que ofrece el uso de una
capa buffer se produjeron multicapas de la familia 11 teniendo en cuenta la siguiente estruc-
tura: Sustrato/Fepyffer/11/Fepyfter/11. Los sustratos utilizados fueron M gO y M gAlOy.
El procedimiento utilizado es el mismo reportado en la seccién 4.2. El proceso de fabricacién
de las multicapas se muestra en la figura 5-48A y 5-48B para las peliculas crecidas sobre
MgO (MgO/Fe/11/Fe/11) y MgAl,O4 (Sp/Fe/11/Fe/11) respectivamente. Este se inicia
con la deposicién de una capa de hierro a temperatura ambiente (TA). Posteriormente, el
sustrato es calentado hasta 480°C' donde la superficie de la capa buffer de hierro se vuel-
ve lisa. Esta es enfriada hasta 300°C, temperatura a la cual se deposita la capa de Fell.
Hasta este punto, los patrones RHEED muestran que tanto la capa buffer como la de Fell
presentan una superficie lisa (Figura 5-48A(3,4) y 5-48B(3,4) ). El proceso se vuelve a
iniciar enfriando la pelicula hasta temperatura ambiente para la deposicion de la segunda
capa buffer. Sin embargo, el segundo calentamiento de esta capa, no se llevo a cabo a la
misma temperatura de la primera bicapa con el fin de no perjudicar las propiedades textu-
rales y/o superconductoras de la capa Fell (300°C es la temperatura optima decrecimiento
de esta capa). Los patrones de difraccion RHEED para ambas multicapas obtenidos al final
del proceso son caracteristicos de superficies lisas. Un analisis superficial de las peliculas fue
realizado por AFM (figuras 5-49). Los resultados obtenidos revelan que cuando se reduce la
temperatura de calentamiento de la segunda capa buffer se presenta la formacién de islas.
Estas reducen su altura a medida que la temperatura aumenta y se acerca a la usada en el
primer proceso (480°C)(figuras 5-49A,B). Los valores de RMS obtenidos fueron 0,81nm y
3,54 nm cuando las temperaturas fueron 350°C y 300°C respectivamente. Este hecho, podria
deberse a que la segunda capa buffer no alcanza a formar una superficie totalmente lisa de-
bida a la falta de una completa coalescencia de las islas formadas en el proceso de deposicién
a temperatura ambiente, afectando la segunda capa superconductora depositada.
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480°C Sp/Fe/11/Fe/11
Fell
300°C) TP
(1) @ t

Figura 5-48.: Procesos de crecimiento para la produccién de multicapas de
MgO/Fe/11/Fe/11 A. y Sp/Fe/11/Fe/11 B. Se muestran los patro-
nes de difraccion RHEED obtenidos en cada etapa del proceso.
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Figura 5-49.: Micrografias AFM y perfiles de islas de las superficies obtenidas al final
del proceso de deposicién para las multicapas MgO/Fe/11/Fe/11 A. 'y
Sp/Fe/11/Fe/11 B.

Los patrones RHEED obtenidos en el primer calentamiento (figura 5-48-3) estan formados
por lineas bien definidas mientras que los del segundo calentamiento (figura 5-48-6), estén
conformados por lineas y puntos, lo que confirmaria la hipdtesis expuesta anteriormente.

Los difractogramas de rayos X obtenidos para las peliculas producidas se muestran en la
figura 5-50A. Ademas de la difracciones de los sustratos y de la capa buffer, solo se obser-
van picos 00/ de la capa superconductora de Fell, indicando un crecimiento texturizado a
lo largo del eje ¢ en ambas peliculas producidas. Los barridos ¢ (¢ scan) de las difracciones
(110) y (101) de la capa buffer de hierro y la capa de Fell respectivamente, se muestran en
la figura 5-50B. Los resultados obtenidos revelan un crecimiento rotado 45° de la capa buffer
con respecto a los sustratos y un crecimiento biaxial de la capa superconductora. Los valores
promedio del ancho a media altura para el hierro fueron A¢ = 0,95° para Sp/Fe/11/Fe/11
y A¢p = 2,64° para MgO/Fe/11/Fe/11, mientras que estos mismos valores para la capa
superconductora fueron 1,67° y 1,71° para MgO/Fe/11/Fe/11 y Sp/Fe/11/Fe/11 respec-
tivamente. Estos tltimos valores son similares entre si confirmando las bondades del uso de
una capa buffer actuando como absorbente de tensiones.
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Figura 5-50.: A. Difractogramas de rayos X, B. Barrido ¢ para las difracciones (110) de
la capa buffer de hierro y (101) de la capa de Fell. C. Resistencia eléctrica
en funcion de la temperatura para las multicapas producidas. Se presenta la

curva de la bicapa Sp/Fe/11 para comparacion.

Las medidas de resistencia eléctrica en funcién de la temperatura para las muestras produci-
das se presentan en la figura 5-50C. Los valores de T, obtenidos fueron 11,1K y 13,1K para
MgO/Fe/11/Fe/11 y Sp/Fe/11/Fe/11 respectivamente. Aunque se presenta una transi-
cién definida al estado superconductor, las multicapas producidas presentan una reducciéon
de la temperatura critica comparada con la bicapa Sp/Fe/11 (17,2K). Este hecho podria
deberse al efecto de los diferentes ciclos de calentamiento-enfriamiento que podrian afectar
las propiedades de la capa superconductora. Entre ellos podria estar la creacién de regio-
nes con diferente composicion y baja T, o la modificaciéon geométrica de los tetraedros de
Fe — Se, por lo que se hace necesario un estudio detallado de rayos X de alta resolucion y

una optimizacién del proceso de crecimiento.
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Este trabajo permite iniciar el estudio de multicapas del tipo (Fe/11), y contribuye al
conocimiento para futuros intentos de producir este tipo de estructuras. El mayor reto es la
introducciéon de centros de anclaje sin una disminucion relevante de los valores de T, por lo
que las condiciones 6ptimas de crecimiento jugaran un papel importante en esta tarea.
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A.1. Variacion del potencial de anclaje U, con la

temperatura (seccion 5.2.2.4)
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Figura A-1.: Variacién de Uy con la temperatura para las peliculas, para las peliculas
SpFell A., M11 — 11 B., M260 C. y M300 D.. Las lineas corresponden
al ajuste de Uy o< a(H)(1 — t)*") para la determinacién de T} (transicién
TAFF a liquido de vortices).
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A.2. Extrapolacion de Kramer (seccién 5.2.2.4)
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Figura A-2.: Extrapolacion de Kramer para la determinacion de H;,.. A. SpFell, B. M11—
11, C. M260, D. M300.
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magnéticos aplicados para las peliculas SpFell A., M11 — 11 B., M260 C.
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A.4. Campo critico uyH., de las muestras SpFell y
M11 — 11(seccién 5.4)
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Figura A-4.: Dependencia del campo critico pugH. con la temperatura reducida 7'/T, de
las peliculas SpFell y M11 — 11, determinado por el método de la derivada.



B. Crecimiento de peliculas delgadas

B.1. Deposicion por laser pulsado (Pulsed Laser
Deposition PLD)

El principio de la deposicién por lase pulsado es un fenémeno fisico complejo (figura B-
1Anexo A) . La formacién de peliculas delgadas por este método puede dividirse en 4 etapas

[59]:

1. Interaccion del laser con el blanco: Inicialmente el laser es enfocado sobre la superficie
del blanco. Cuando el laser tiene la energia suficiente, todos los elementos de este son
calentados hasta su temperatura de evaporacion. En este proceso los fragmentos del
material evaporado mantienen la estequiometria inicial del blanco.

2. Dinamica de la ablacion del material: En esta etapa, el material evaporado tiende a
moverse hacia el sustrato de acuerdo con las leyes de la dinamica de gases. La distancia
entre el blanco y el sustrato, el didmetro del haz incidente y la temperatura del plasma
tienen efectos significativos en la uniformidad de la pelicula depositada.

3. Deposicién del material evaporado sobre el sustrato: El material evaporado altamente
energético chocando con la superficie del sustrato puede generar danos a su superficie.
Estas especies pueden evaporar atomos de esta hasta que se alcance la formacién de
una region térmicamente estable. Una vez el equilibrio es alcanzado y la velocidad de
deposicion supera a la de evaporacion se da el crecimiento de la pelicula.

4. Nucleacién y crecimiento de la pelicula delgada sobre la superficie del sustrato: Estos
dos factores dependen de varios factores como densidad, energia, grado de ionizacion,
temperatura y propiedades fisicoquimicas del sustrato. El crecimiento cristalino de la
pelicula depende de la movilidad de los adatomos, el cual normalmente se mueve varias
posiciones atomicas antes de alcanzar una posicion estable en la nueva capa formada.
Las etapas iniciales de crecimiento han recibido bastante atencion, ya que se cree que
el crecimiento epitaxial es determinado por estas.

Dependiendo de las condiciones experimentales se pueden dar diferentes mecanismos de
nucleacién y crecimiento de las peliculas. El primero de ello se conoce como el modo Frank-
van der Merwe (2D), donde la peliculas crece monocapa por monocapa (figura B-1B). El
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Pelicula
A

Laser Pulsado

Blanco

Figura B-1.: A. Esquema de la deposicién por laser pulsado B. Modo Frank-van der Merwe
(2D)C. Modo Stranski-KrastanovD. Modo Volmer-Weber (3D)

segundo modo, modo Volmer-Weber (3D), involucra la formacién de nicleos o islas separa-
damente los cuales se fusionan una vez la deposicién continua (figura B-1C). El tercer modo
o modo Stranski-Krastanov es una combinacion de los dos primeros donde después de unas

cuantas monocapas la pelicula continua creciendo de acuerdo con el mecanismo 3D (figura
B-1B.) [127].



C. Técnicas de caracterizacion

C.1. Espectroscopia de electrones Auger (AES)

La espectroscopia de electrones Auger es el nombre usado para describir una técnica en la
cual se crea un mapa elemental usando la informacién del espectro de los electrones Auger
excitados por un haz de electrones. Este haz de electrones incidente con la suficiente energia
puede ionizar un atomo expulsando un electron de una capa interna. El atomo excitado se
relaja con la transicion de un electron de un nivel de mayor energia a la vacancia creada por
ele electron expulsado. El exceso de energia de esta transicion es liberada en forma de rayos
X. Sin embargo otro electron del mismo atomo puede absorber esta energia y ser expulsado
de este. Este electron se conoce como electron Auger (figura C-1). La energia cinética de
los electrones Auger es independiente de la energia del haz de electrones incidente pero es
caracteristica del atomo y de las transiciones de los orbitales involucrados en esta.

Manipulador

ISVCLIGY de Electrones

Porta muestras

Figura C-1.: Transicién Auger y esquema experimental del andlisis elemental con perfil de
profundidad [127,128] .

Un uso importante de la espectroscopia Auger es el analisis elemental en un perfil de pro-
fundidad. Este se puede obtener con la combinacién de un haz de iones de un gas inerte
(usualmente Argén) con una energia entre 0.5 keV a 5 keV, que erosiona la muestra a un
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ritmo aproximadamente constante y el anélisis de las intensidades relativas de las transicio-
nes Auger correspondientes a los elementos de interés (figura C-1).

C.2. Difraccion de electrones de alta energia (Reflection
High-Energy Electron Diffraction RHEED)

La difraccion de electrones de alta energia es una técnica ampliamente usada para el moni-
toreo del crecimiento epitaxial de peliculas delgadas. El uso de un haz rasante de electrones
hace que esta técnica sea muy sensible a las caracteristicas de la superficie. Esta puede revelar
casi instantaneamente cambios en el cubrimiento superficial de adsorbatos o en la estructura
superficial de la pelicula delgada (orientacion cristalografica y morfologia) [129].

En esta técnica, un haz de electrones con una energia entre 10-30 keV incide de manera
rasante (~ 1°) sobre la superficie de la muestra y es reflejado a una pantalla fosforescente
(Figura C-2A). Cuando la superficie es muy ordenada los electrones reflejados forman un
patron de difraccién formado por puntos y/o lineas brillantes en la pantalla. Ademés, cuando
la muestra es de tipo monocristalino se presenta otro fenémeno de difraccién. Este consiste
en la aparicion de pares de lineas oscuras y brillantes, conocidas como lineas Kikuchi. Estas
son producidas debido a que los electrones no solo sufren una difraccion segun la ley de Brag
sino que una porcion de estos son dispersados ineldstica e incoherentemente. Dentro del
cristal, estos electrones dispersados al azar pueden ser difractados por los planos cristalinos
y dar una subsecuente difraccién tipo Bragg [127].

Superficie Rugosa

7 &
Esfera de Ewald Aéﬁ‘ 4 \;

Y 4
Incidentes ~

Figura C-2.: A. Esquema experimental de la difraccién de electrones de alta energia para

el monitoreo del crecimiento epitaxial in situ de peliculas delgadas. B. Patron
de difraccién obtenido segun la superficie de la muestra [130,131].

En la figura C-2B se muestra como el patron de difraccién de electrones puede dar infor-
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macién del tipo de superficie de la muestra y controlar asi el crecimiento epitaxial in situ.
Una superficie lisa dard un patron de difracciéon con puntos brillantes en el caso ideal. Sin
embargo, debido al ensanchamiento experimental del haz de electrones este aparece como
lineas en forma de anillos, los anillos de Laue. Estos anillos en forma continua indican que
la superficie es de tipo policristalino. Cuando la superficie es rugosa el patron de difraccién
cambia drasticamente debido a la interferencia creada por los diferentes puntos de difraccién.

C.3. Difraccidon, Reflectividad de rayos X y figuras polares
para la determinaciéon de textura (XRD,XRR,PF)

C.3.1. Andlisis 6/260

Cualquier radiaciéon incidente sobre un material es absorbida y dispersada. El fenémeno de
dispersion puede verse facilmente cuando la onda incidente es una onda plana. Cuando estas
ondas inciden sobre un arreglo tridimensional, cada punto de dispersion (electrones o nicleos
atémicos) actiian como una fuente de ondas esféricas. La suma de las amplitudes de todas
estas ondas dan un valor practicamente nulo en casi todas las direcciones, excepto en la
direccién en la cual la longitud de onda es comparable con el espaciado de los centros de
dispersion. Este es el fenémeno de difraccién. La descripcion mas simple y mas frecuente-
mente usada para la difraccién de un cristal es la obtenida por Bragg. Una difraccién fuerte
ocurre cuando las ondas se encuentran en fase. Considerando un plano cristalino como el
responsable de la dispersion, en lugar de cada electron, es facil ver en la figura C-3A que la
fuerte difraccién resulta cuando

nA = 2dsenf (C-1)

donde n es un entero representando el orden de difraccion, A es la longitud de onda, d el
espaciado interplanar de los planos involucrados en el proceso de difraccion y 6 es el angulo
de incidencia y difraccién de la radiacién relativa al plano reflectante [132].

El principio de un andlisis 6/260 puede visualizarse en la figura C-3B. La muestra es ubicada
en el centro del instrumento y el haz de rayos X es direccionado hacia la superficie de la
muestra a un angulo 6. Al mismo dngulo se encuentra el monitor recibiendo la radiaciéon
dispersada. Los vectores de coordenadas de la muestra s; y so se encuentran en el plano de
dispersion formado por K y K| los vectores de onda incidente y reflejados respectivamente.
Durante el andlisis los angulos de entrada y salida del haz son variados continuamente, pero
entre ellos permanecen iguales a lo largo del barrido 6;, = 6,,. La cantidad medida es la
intensidad del haz dispersado hacia el detector a lo largo del analisis. El resultado obtenido
es presentado como una funcién de 1(26) [133].
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Figura C-3.: A.Difraccion de una onda plana por planos cristalograficos sucesivos. Una

difraccién fuerte resulta cuando los angulos de incidencia y difraccién son
iguales y la diferencia de caminos recorrida entre las ondas AOB es igual n
veces la longitud de onda. B. Representacién esquematica de un anédlisis 6/26.

C. Representacion esquematica para la determinacion de una curva Rocking.
[132,133].

C.3.2. Textura, Figuras Polares y analisis acimutal

La distribucion de las orientaciones de los cristalitos o granos en una pelicula delgada policris-
talina rara vez es isotropica. Sin embrago en muchos estudios cierta direccién cristalografica
[hkl] se encuentra favorecida con respecto a las coordenadas de la muestra. Esta orientacion
cristalina favorecida es conocida como textura. Este efecto puede ser visto muy facilmente
en una patron de difracciéon 6/26, debido a un aumento de ciertas reflexiones Iy y a la
reduccién de otras cuando se compara con el patron de difraccion de una muestra policrista-
lina. Existen dos tipos importantes de textura. La primera de ellas se conoce como textura
fibrosa, en la cual hay una direccién que es funcionalmente diferente de las demés. Un vec-
tor cristalino < wvw > tiende a alinearse a lo largo de una unica direcciéon en el material
pero todas las direcciones acimutales alrededor del vector son probables. El segundo tipo se
conoce como textura biaxial, en la cual la orientacién de los cristalitos se encuentra fija en
dos direcciones en el plano de coordenadas de la muestra.

En un difractograma convencional los planos que contribuyen a la intensidad [, se encuen-
tran paralelos a la superficie de la pelicula. Si se desea determinar la distribucién de las
orientaciones se deben evaluar todas las intensidades [, de todos los granos en la muestra.
Esto se puede lograr analizando las reflexion a diferentes orientaciones, lo cual se logra va-
riando el angulo acimutal ¢ y el angulo de inclinacién . La variaciéon del angulo ¢ aporta
informacion sobre la rotacién de la muestra alrededor del vector normal a la superficie. El
angulo 1 cuantifica la inclinacién del vector normal s3 con respecto al vector de dispersion
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Figura C-4.: A. Geometria del esquema experimental para el andlisis de textura y la de-

terminacién de figuras polares. B. Tipos de textura y resultados obtenidos en
las proyecciones 2D de las figuras polares [133,134]

@ o al plano de dispersion (Figura C-4A). Las figuras polares son obtenidas midiendo la
intensidad de una reflexién (hkl) para todos lo valores de ¢ y 1, con ayuda de una cuna de
Euler la cual permite realizar la rotacion e inclinacién de la muestra.

Un analisis tipico inicia con la seleccion de la reflexion (hkl) a estudiar, seguida de la varia-
cién de ¢ y posterior medicion de dicha intensidad barriendo el angulo ¢. Las figuras polares
brindan informacion sobre el tipo de crecimiento de las peliculas delgadas. En al figura C-4B
se puede ver el resultado obtenido en la proyeccion 2D de los crecimientos biaxiales, fibrosos
y policristalinos. Una técnica para diferenciar el crecimiento biaxial del fibroso consiste en
la medicion de la intensidad de una reflexién hOl con v constante y un barrido del angulo
acimutal ¢. Para un crecimiento biaxial se obtendran intensidades bien definidas mientras
que la estructura fibrosa mostrara un anillo formado por las intensidades casi constantes
para todos los valores de ¢ (Figura C-4B). Este andlisis se conoce como andlisis acimutal.

Para el anélisis de textura y para un patron de difraccién con pocas reflexiones independientes
se puede aplicar el analisis omega w también conocido como curvas rocking. La ventaja de
este método es que no se necesita una cuna de euler ya que puede ser realizado en cualquier
difractémetro que pueda operar con 6 y 26 desacoplados. Sin embrago la informacion de
textura no es tan completa como un analisis con figuras polares. La medicién de una curva
rocking es realizada de tal forma que el detector es fijado en el centro de la posicién 26, de
la reflexion de Bragg analizada, mientras que la muestra es inclinada en el circulo 6 en la
vecindad del dangulo 6. Una vez hecho esto € y 260 son desacoplados convirtiéndose el primero
en w para este caso. Un esquema experimental de esta técnica se muestra en la figura C-3C.
El resultado de una curva rocking es un conjunto de intensidades I(w) medidas aun dngulo
de dispersion 26 constante con la variacién de w [132,133].
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C.3.3. Reflectividad de Rayos X

Las medidas de reflectividad de rayos x pueden ser utilizadas para la determinacién de carac-
teristicas fisicas de capas paralelas en peliculas delgadas, en las que se encuentra el espesor
de dichas capas. En este método el difractémetro es operado en una configuracion simétrica
0/20, pero con valores de § mucho mas pequenos que las de un anédlisis /26 convencional.
La figura C-5A muestra el esquema experimental de un andlisis de reflectividad [133].

En esta técnica la interaccién del haz con la muestra es entendida en términos de una onda
permeando toda la estructura. Es posible esquematizar la interaccion del haz dentro de las
capas que conforman la pelicula en términos de un rebote de este dentro de las fronteras para
construir una interferencia constructiva y destructiva, efecto el cual regula la intensidad del
haz saliente (figura C-5C). Esta caracteristica se aprecia en las graficas I(26) debido a la
presencia de oscilaciones en la intensidad, llamadas franjas de Kiessig [65](figura C-5B). El
resultado de estas interferencias depende del indice de refraccién del medio y del espesor de
las capas. De esta forma si las variables experimentales como la longitud de onda son fijas, la
reflectividad total puede ser relacionada directamente con el espesor y el indice de refraccion.

Una gréfica de la posicién de cada franja 6 en funcion del orden de cada una m dara como

resultado una linea recta de cuya pendiente se podra extraer el espesor de la capa de interés
(ecuacion C-2).
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Figura C-5.: A. Representacion esquematica de un analisis de reflectividad de rayos x . B.
1(20) y franjas de Kiessig obtenidas en un andlisis de reflectividad de rayos x.
C. Representacién esquemética de un haz reflejado y refractado [133,135]



C.4 Caracterizacion Eléctrica: Resistencia y Corriente Critica en funcion de la
temperatura y el campo magnético 109

C.4. Caracterizacion Eléctrica: Resistencia y Corriente
Critica en funcidn de la temperatura y el campo
magnético

La determinacién de la densidad de corriente en los superconductores de alta temperatura
critica tiene una importancia fundamental para el entendimiento de la superconductividad
y es el principal pardmetro a tener en cuenta para el desarrollo de aplicaciones tecnoldgicas.
Tanto en los materiales masivos como en las peliculas delgadas la densidad de corriente y
su dependencia con la temperatura y el campo magnético, limitan el potencial para posibles
aplicaciones, sin embargo, las densidades de corriente halladas hasta el momento en los
HTSC son lo suficientemente grandes como para que esto lo sea. Otra cosa clara, es la
sensibilidad de la densidad de corriente critica a los mecanismos de anclaje de vortices que
estan relacionados con la quimica, estructura y procesamiento de los materiales.

C.4.1. Determinacion de corriente critica

La densidad de corriente critica ha sido determinada por varias técnicas. La técnica indi-
recta, obtiene la densidad de corriente con la respuesta a la magnetizacion. En las medidas
directas o de transporte, se usa el método de las cuatro puntas. La densidad de corriente
critica varfa en funcién de la temperatura y del campo magnético y la obtencion de estos
datos ayuda a clarificar la funcionalidad entre estos, ademas de proporcionar las herramien-
tas para un posible uso tecnologico. La densidad de corriente critica de transporte es medida
usando el método de las cuatro puntas donde la caida de voltaje V' es medida en funcion de
la corriente transportada I. La densidad de corriente critica esta dada por J. = I./S donde
1. es corriente a la cual un voltaje se hace claramente visible y S es el area transversal.

Extrapolacién Resistividad

0 /T\

Campo Eléctrico

Figura C-6.: Representacién esquematica del método de las cuatro puntas y curva de
corriente-voltaje con los diferentes métodos para la determinacion de corriente
critica [10].
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Existen diferentes formas de determinar el valor de corriente critica (Figura C-6).

1. Campo eléctrico: La corriente critica es definida como la corriente a la cual el campo
eléctrico alcanza cierto valor, siendo 100V m ™! o 10uVm ™! los mas usados.

2. Resistividad: La corriente critica es definida como la corriente a la cual la resistividad

alcanza cierto valor, siendo 10~*¥Qem 10714Qcm los mas

3. Extrapolacion: La corriente critica es determinada por la corriente a la cual la linea
tangencial de la parte de la curva corriente-voltaje corta el eje z en voltaje igual a cero.
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