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RESUMEN

La influencia de impurezas en diferentes compuestos y la pregunta a cerca de las contribuciones
de diferentes mecanismos de dispersion han sido siempre de gran interés. Usualmente, el
comportamiento anémalo de la resistividad se ha tratado desde el modelo de Mott o sobre la base
del modelo de espin desordenado. Las contribuciones de los diferentes mecanismos de dispersion
frecuentemente se describen por la regla de Matthiessen, dénde la resistividad del material esta
compuesta por la suma de las contribuciones de impurezas, phonones y componente magnéticos.
Sin embargo, la dispersion de electrones es un proceso complejo y un mecanismo que puede
afectar a las otras tal que sus contribuciones no son aditivas

En este trabajo hemos preparado y caracterizado eléctricamente el sistema de la fase Bi-2223
dopado con Ytrio, Bi,Sr; 4(Pb)osCaz-xYxCu3O10+5 Y crecido en pelicula gruesa sobre substratos de
MgO por medio de la técnica de fundicion, templado, recocido (FTR). Las medidas de transporte
eléctrico R-T muestran un comportamiento superconductor para valores de x < 1.0, este
comportamiento superconductor no se ve drasticamente afectado cuando el valor de la
concentracion varia de x = 0.025 a 0.8 y muestran una transicion metal-aislante para valores x =
1.2 y 1.5 con una anomalia (vientre) que se asocia con una fase superconductora alrededor de los
100 K. para valores de x = 1.8 y 2.0 el sistema presenta un comportamiento tipo-semiconductor.
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ABSTRACT

We have prepared and characterized electrically the system (Bi-Pb)-2223, and growth it in
insulating thick films. Samples were prepared using Melt-Quench-Annealing method (MQA).
The electrical transport measurements R vs T show superconducting behavior for values of x <
1.0, this behavior is not drastically affected when the value of the concentration varies from x =
0.025 to 0.8 and exhibit a metal-insulator transition for values of x = 1.2 and 1.5 with an anomaly
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(shoulder) associated with a superconducting phase around 100 K. For values of x = 1.8 and 2.0
the system exhibits semiconductor-type behavior.

Keywords: Superconducting cuprates, Thick films, electrical properties
1 INTRODUCCION

Los cupratos superconductores de alta Tc se encuentran cercanos a la fase aislante y pueden ser
llevados a través de la transicion por cambios en la concentracion de portadores de carga y/o por
impurezas que incrementen la dispersion de los portadores en los planos de éxido de cobre [1].
De acuerdo con algunos estudios realizados en el sistema Bi-2212, hay una diferencia
fundamental entre la sustitucion en los lugares del cobre y la sustitucion en los lugares del calcio.
El efecto de sustituir sobre el primero es mas fuerte que sustituir sobre los lugares del calcio
(dopar con oxigeno) ya que el primero afecta las propiedades superconductoras directamente a
través de los cambios en los planos de oOxido de cobre, mientras que el segundo afecta
principalmente los reservorios de carga, aunque los portadores pueden sufrir alguna dispersién al
sustituir lo sitios de calcio. Varios estudios han mostrado que la supresion de la Tc sustituyendo
sobre los sitios del cobre en Bi-2212 es el resultado de un proceso de rompimiento de pares en los
planos de Cu-O[2]. Sin embargo, se esperaria que el decrecimiento de Tc debido al rompimiento
de pares de Cooper condujera a una transicion superconductor-metal, como algo opuesto a la
transicion superconductor-aislante inducida por el desorden y acrecentada por el fuerte caracter
bidimensional del sistema BSCCO[1,3].

La transicion superconductora es importante en el entendimiento de los estados superconductor y
normal de los cupratos. Se piensa que la transicion superconductor-aislante se da cambiando la
concentracion de los portadores [4]. Esto se hace ya sea por sustitucion con impurezas o dopando
con oxigeno. Por ejemplo en el Bi 2212 la mayoria de los estudios que se han realizado
sustituyen iones de tierras raras por iones de ca*® en muestras policristalinas sinterizadas, ya que
la composicion del material puede ser controlada de una manera precisa [5]. La concentracion
critica con la cual se ha provocado una transicion superconductor aislante ha sido alrededor del
50% de la sustitucion por calcio, usualmente se atribuye la naturaleza de la transicion a la
localizacion de particulas individuales como resultado de introducir desorden en la estructura
[1,6,3] o al abrir un borde de movilidad en la vecindad del nivel de Fermi[7]. Se han reportado
estudios sobre el efecto de impurezas en el sistema Bi,Sr,Ca;xMxCu,Og.s en cuanto al
comportamiento de la Tc con el contenido de impurezas, ademas del comportamiento
termodinamico, magnético y de transporte [8-10].

2 PREPARACION DE LA MUESTRA

El sistema de la fase Bi2223 dopado con Ytrio Bi;Sry 4(Pb)osCaz-xYxCu3O10+5/Mgo orientado ha
sido preparado en forma de peliculas gruesas por medio de la técnica de fundicion, templado,
recocido (FTR). Se usaron los siguientes reactivos fabricados por laboratorios Merck; Oxido de
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Bismuto (BiO; 99% de pureza), éxido de plomo (PbO; 97.9% pureza), carbonato de estroncio
(SrCO3 99.99% de pureza), carbonato de calcio (CaO3 99.99% pureza), Oxido de cobre (CuO
99.99% de pureza) y 6xido de Ytrio (Y203 99.99% de pureza) en polvo, los cuales se mezclan y
se maceran en diferentes porcentajes de peso para obtener la estequiometria esperada de la fase
Bi2223, Bi,Sr14(Pb)osCazxYxCusO1g+5. Después de depositar manualmente la pelicula gruesa
(reactivos en acetona) sobre el sustrato de MgO orientado a los largo del eje c y de 1 x 1 cm? de
superficie se realizo el proceso de sinterizacion y recocido. El tiempo de fundicion se estimo
tentativamente por observacion directa sobre la muestra dentro del horno a una temperatura
aproximada de 1050 °C por aprox. 7 minutos, mientras que las peliculas gruesas aislantes
tomaron entre 15 y 20 minutos para fundirse. Posteriormente se realizé el proceso de templado, el
cual toma pocos segundo y consiste en retirar la muestra fundida del horno y colocarla sobre una
superficie que se encuentre a temperatura ambiente con el objetivo de que la pelicula adquiera la
orientacion del sustrato (1 0 0), luego se procede a recocer la muestra a una temperatura de 865
°C por un tiempo de 24 Horas al cabo de las cuales se obtienen muestras de buena adherencia y
homogeneidad sobre toda la superficie del sustrato. La caracterizacion eléctrica se realiz6 por el
método de las cuatro puntas y se utilizé un criostato de ciclo cerrado de helio.

3 RESULTADOS Y ANALISIS.

En la figura 1, Se muestran las curvas de las medidas de R vs T para las diferentes muestras del
sistema Bi,Sry 4(Pb)o.6Caz«YxCu3010+/MgO, para concentraciones 0.0< x < 2.0 se evidencia el
efecto de la sustitucion de calcio por ytrio reflejado en el incremento de la resistencia en
aproximadamente 6 6rdenes de magnitud, segin se puede apreciar al comparar las medidas de R
vs T de la fig. 1.a y de la fig. 1.b. EI comportamiento metélico con transicion superconductora se
da para valores estequiométricos 0.0< x < 0.8 el ancho de la transicién ATc fue tomado de la

altura a la mitad del pico alrededor de d%T >0 de la derivada numérica de cada medida de R

vs T para los valores de x = 1.2 y x = 1.5, en la Fig 1.b se observa una fase conductora hasta una
temperatura de T ~ 100K y para valores menores de esta temperatura la pelicula tiene
comportamiento aislante.
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Figura 1. Medida de la resistencia eléctrica en funcion de la temperatura para el compuesto
Bi28I’1.4(Pb)0_6C3.2_XYxCU3Olo+5 con a) 0.0<£x<0.8 b) 1.0<x<2.0.

La temperatura de onset es una forma de definir el inicio de la transicion normal-superconductora
de las muestras cuando la temperatura decrece. La figura 2 muestra una grafica de R/Rn vs T. en
donde se han normalizado punto a punto los valores de la resistencia R con los correspondientes
en el estado metalico extrapolado a T = OK. el punto de interseccion de la normalizacién en el
estado normal y el siguiente estado de transicidén se denomina temperatura de onset To. Con este
criterio se puede obtener la To para las diferentes concentraciones.
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Figura 2. Grafica para calcular la temperatura de onset To 6 umbral de la transicion
superconductora

Considerando el grupo de muestras superconductoras, se observa que para una concentracion de
X = 0.0, figura 1a hay coexistencia de dos transiciones una incompleta cerca de los 110K y una
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que se consolida a los 85.5 K, este efecto aun se hace evidente pero de una forma menos notable
en x = 0.025 y para x >0.05 desaparece totalmente siendo evidente una sola transicion definida.
La Tc més alta alcanzada es para x = 0.05 con un valor de 98 K. la muestra cuya concentracion
mas cercana a la de la transicion metal-aislante, x = 0.8 presenta una temperatura critica de 73 K.

Para una concentracion de Ytrio menor que un valor critico Xc = 0.8 el mecanismo de transporte
cambia abruptamente, mostrando un comportamiento de conduccion metélica a altas
temperaturas T > 100 K, asi el sistema se convierte de aislante a metalico, segun lo indica el valor

positivo de la pendiente en la parte metélica d%T >0 que se muestra razonablemente

independiente del contenido de ytrio segun se puede apreciar en la fig 1. Al considerar la
variacion de la resistencia con la temperatura y compararla con la teoria se puede sustraer
primero la llamada resistencia residual, la cual es el limite de la resistencia cuando esta se
extrapola hasta 0 K y se asume que se debe solamente a imperfecciones quimicas y fisicas. Lo
que corresponde a la otra parte de la resistencia se llama resistencia ideal y se asume que se
origina a partir de las vibraciones térmicas de la red no perturbada y que por lo tanto caracteriza
al metal idealmente puro y fisicamente perfecto.

Como consecuencia del incremento de ytrio en las muestras metalicas, 0< x <0.8, se puede
apreciar en la fig 3 un aumento poco dramatico en el valor de la resistencia residual Ry y una
leve dispersion de los puntos alrededor de la tendencia lineal sugerida por la regla de
Matthiessen, que se puede atribuir a las condiciones de preparacion de las muestras. Al
incrementar la concentracion de ytrio en un orden de magnitud, la resistencia residual sufre un
cambio del mismo orden de magnitud. Ya que el valor de Ro (=0.02Q2) es proximo a cero cuando
el valor de x (0.025) es pequefio, es evidente que se ha provocado algin desorden en la red,
generando un aporte en la dispersion independiente de la temperatura Ro, al sustituir &tomos de
calcio por a&tomos de ytrio. La fig. 3 muestra también el comportamiento de la pendiente de la

parte metalica, d%T >0, al incrementar el contenido de ytrio. Segun la regla de Matthiessen

este término es independiente de la temperatura es decir se espera que d%T oc m%ez , donde

(%)
a= %K es la contribucidn a la relajacién inelastica. Se puede observar también que d%T

es practicamente independiente de la concentracién de ytrio para valores 0.025 < x <0.8. Este

comportamiento también se hace evidente a partir de la fig. 1 ya que las curvas R-T muestran

aproximadamente la misma pendiente en su parte metalica. La fig. 3 muestra ademas el

comportamiento de la cantidad R, al variar el contenido de ytrio en muestras
()

superconductoras.
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Figura.3 Comportamiento de la resistencia residual Ro, dR/dT y Ro/(dR/dT) como funcion
del contenido de ytrio para muestras superconductoras de Bi,Sry 4(Pb)osCazxYxCuzO10+5 €N SU
parte metalica.

Segun la regla de matthiessen esta cantidad es proporcional al cociente entre la contribucion a la
relajacion inelasticas a y el tiempo de relajacion t , es decir esta cantidad es proporcional a la
contribucion de dispersién independiente de la temperatura y dependiente de la concentracion de
impurezas.

4 CONCLUSIONES
El modelo de Matthiessen es aplicable a la descripcion de los mecanismos de transporte en el

estado normal de nuestras muestras superconductoras. Esto implica que la resistencia lineal o
resistencia en el estado normal, es causada por un mecanismo de dispersion dependiente de la
temperatura el cual es aditivo con un mecanismo de dispersion independiente de la temperatura.
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