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Propiedades eléctricas y
magnéticas de multicapas
superconductoras
nanoestructuradas

Resumen

Este proyecto de tesis parte de la hipétesis de que los sistemas artificiales laminares
son sistemas modelo para investigar efectos de proximidad entre capas superconductoras
separadas por capas semiconductoras, aislantes o metdlicas que permiten emular la
anisotropia estructural de los superconductores de alta temperatura critica (SATC). Por
ejemplo, la estructura atémica del SATC YBagCuzOr_, puede modelarse como un sistema
periddico de placas superconductoras unidas entre si por capas de semiconductor o aislante

en las que estd presente el efecto Josephson.

Con ese fin, el presente estudio cubre dos vertientes, la experimental y la tedérica. En
el caso experimental, se fabricaron nanoestructuras multicapa superconductoras con el
fin de estudiar la dependencia de la temperatura de transicién superconductora (7.) y su
respuesta a campos magnéticos externos. Para ello, fue necesario establecer las condiciones
de crecimiento del superconductor (especificamente niobio) en forma de monocapa, el
cual forma parte de la nanoestructura. Se encontré que tanto la morfologia como las
propiedades mecanicas de peliculas de niobio libres de oxigeno dependen de las condiciones
de crecimiento en un equipo sputteringﬂ Se midié la susceptibilidad magnética en funcién
de la temperatura y la magnetizacion en funciéon del campo magnético de las muestras
fabricadas. Respecto a la nanoestructura, se encontré que un sistema [Al/Nb]y, dénde N
alude al ntimero de bicapas, da lugar a un aumento de la T, respecto a las monocapas del

superconductor niobio.

Se resalta la importancia de haber establecido las condiciones experimentales para
obtener ldminas del superconductor tipo II Nb y el metal Al. Aunque estos metales

presentan un desacople de los pardmetros de red (3.32 Ay 4.04 A), al incorporar

1En las secciones experimentales de esta tesis se utilizard la palabra sputtering para referirse a la
técnica de depdsito. La traduccién més precisa de sputtering al espanol es espurreo, pero puede perderse
precisién en el contexto utilizado. Se descartan traducciones como pulverizacién catédica y erosiéon iénica.
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nitrégeno en sus estructuras para formar nitruros se puede alcanzar un acoplamiento de los
pardmetros de red, 3.05 A para el NbN ctibico rotado en el plano (111) y 3.1 A para el AIN.
El disefio de nuestra nanoestructura se limité al caso [Al/Nb]y, pero se sentaron las bases
metodoldgicas para obtener en un trabajo futuro el caso de nitruros. Esto es importante
porque la familia del niobio como el NbN y NbzAl son superconductores tecnolégicamente
importantes que al combinarse con los revolucionarios semiconductores AIN y Si pueden
traer sustanciales avances en el entendimiento de los mecanismos de transporte que ocurren

a bajas temperaturas.

En la parte tedrica, se estudia la respuesta electromagnética a alta frecuencia de
metamateriales hechos a base de superconductor. Se desarrollé6 un modelo tedrico para
describir su electrodinamica a alta frecuencia. Con el modelo propuesto se pueden simular
numéricamente los espectros de difraccién, ya que se toman en cuenta las funciones
dieléctricas de los materiales constituyentes y su dependencia frecuencial como espacial.
Este modelo tedrico se aplicé a metaestructuras compuestas por superconductor de alta
temperatura critica y dieléctrico, asi como también a una metaestructura en donde se
sustituye el superconductor por una nanoestructura superconductora Al/Nb. La respuesta
electromagnética de las metaestructuras toma en cuenta la anisotropia de los materiales
pristinos. Por lo que se analizan dos casos principales de la polarizacién de las ondas
electromagnéticas, a saber, polarizacion paralela y polarizacion perpendicular ambas a las
capas superconductoras. Los espectros de difracciéon se obtienen a partir de simulacién

numérica para ambos casos de polarizacién en el rango de los Terahertz.

Ademas, se contribuye al entendimiento de las propiedades electrodindmicas en el rango
de Terahertz de sistemas de multicapas de superconductor y metal normal a temperaturas

por debajo de los 10 K, a saber, niobio y aluminio, en geometria paralela y perpendicular.
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Electrical and magnetic
properties of nanostructured
superconducting multilayers

Abstract

This thesis project is based on the hypothesis that artificial laminar systems are model
systems to investigate proximity effects between superconducting layers separated by
semiconductor, insulating or metallic layers that allow emulating the structural anisotropy
of high-temperature superconductors (HTS). For example, the atomic structure of the
HTS YBasCu3zO7_, can be modeled as a periodic system of superconducting layers linked

together by layers of semiconductor or insulator in which the Josephson effect is present.

To this goal, the present study covers two aspects, the experimental and the theoretical.
In the experimental case, superconducting multilayer nanostructures were fabricated in
order to study the dependence of the superconducting transition temperature (7;.) and its
response to external magnetic fields. To do this, it was necessary to establish the growth
conditions of the superconductor (specifically niobium) in the form of a monolayer, which
is part of the nanostructure. It was found that both the morphology and the mechanical
properties of oxygen-free niobium films depend on the growth conditions in a sputtering
system. The magnetic susceptibility as a function of temperature and magnetization as
a function of the magnetic field of the manufactured samples were measured. Regarding
the nanostructure, it was found that an [Al/Nb]y system, where N refers to the number
of bilayers, gives rise to an increase in the 7T, respect to the monolayers of the niobium

superconductor.

The importance of having established the experimental conditions to obtain layers
of the type II superconductor Nb and the metal Al is highlighted. Although these metals
show a decoupling of the lattice parameters (3.32 A and 4.04 A), by incorporating nitrogen
into their structures to form nitrides, a coupling of the lattice parameters can be achieved,
3.05 A for the cubic NbN rotated in the (111) plane and 3.1 A for AIN. The design of our
nanostructure was limited to the [Al/Nb]y case, but the methodological bases were laid to

obtain the nitride case in future work. This is important because the niobium family such
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as NbN and NbzAl are technologically important superconductors that, when combined
with the revolutionary semiconductors AIN and Si, can bring substantial advances in the

understanding of the transport mechanisms that occur at low temperatures.

In the theoretical part, the high-frequency electromagnetic response of metamaterials
made from superconductors is studied. A theoretical model was developed to describe
the electrodynamics of such metamaterials at high frequency. With the proposed model,
the diffraction spectra can be numerically simulated since the dielectric functions of
the constituent materials together with their frequency and spatial dependence are
taken into account. This theoretical model was applied to metastructures composed
of high-temperature superconductor and dielectric, as well as to a metastructure in
which the superconductor is replaced by an Al/Nb superconducting nanostructure. The
electromagnetic response of the metastructures takes into account the anisotropy of the
pristine materials. Therefore, two main cases of the polarization of electromagnetic waves
are analyzed, namely, parallel polarization and perpendicular polarization both respect to
the superconducting layers. The diffraction spectra, in the terahertz range, are obtained

from numerical simulation for both cases of polarization.

Furthermore, it contributes to the understanding of the electrodynamic properties
in the terahertz range of superconducting and normal metal multilayer systems at
temperatures below 10 K, namely niobium and aluminum, in parallel and perpendicular

geometry.
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Capitulo 1

Introduccion

Los superconductores son materiales que no presentan resistencia eléctrica al flujo
de una corriente por debajo de una temperatura caracteristica de cada material. Dicho
fenémeno se observé por primera vez en 1911 por Heike Kamerlingh Onnes [1,12]. Sin
embargo, fue hasta 1933 que se establecié que la superconductividad es un estado de
equilibrio termodindmico gracias al descubrimiento del efecto Meissner-Ochsenfeld [1}/2].
Este efecto describe el comportamiento de un superconductor cuando se somete a un
campo magnético, observandose la expulsién del campo magnético del interior del material

en estado superconductor |1H3].

Los parametros que definen el estado superconductor de los materiales son temperatura
critica (T¢), el campo o campos magnéticos criticos (H,) y la densidad de corriente critica
(J.) |1H3]. La temperatura critica T, es el valor de temperatura a la que se observa la
nulificacién de la resistencia eléctrica del material. El campo magnético critico H. es
la magnitud umbral del campo magnético a partir del cual el estado superconductor se
destruye. La densidad de corriente critica J. es la méxima densidad de corriente que el
material es capaz de conducir manteniendo una resistencia eléctrica nula. Si alguno de los
valores de estos pardmetros es superado, el estado superconductor se frustra y el material

vuelve a su estado normal |1H3].

Los superconductores que tienen un solo campo magnético critico H. se denominan

superconductores de tipo I. Histéricamente, fueron los primeros superconductores en
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ser descubiertos [2]. En 1962 [4] se concilié la existencia de otro tipo de materiales
superconductores, que se denominaron Tipo II. En este nuevo tipo de superconductor
se observo la presencia de dos campos magnéticos de transiciéon H.; y H.o; para H < Hq
el material en su totalidad se encuentra en el estado superconductor, mientras que para
H > H_.s el material estd completamente en el estado normal. Es de notarse que para
campos con intensidades H.; < H < H_.s surge un nuevo estado termodindmico, conocido
como estado mixto, donde se observa la expulsiéon parcial del campo magnético. Es decir,
en el estado mixto el material tiene regiones en estado superconductor y regiones en estado
normal simultdneamente. El campo magnético penetra en las regiones en estado normal
del material en forma de vértices |2], mientras que es expulsado de las regiones en estado

superconductor.

El bajar la temperatura hasta valores a los que los materiales tienen su transicién al
estado superconductor ha sido todo un reto para la comunidad cientifica. Durante los anos
posteriores al descubrimiento de la superconductividad se investigaron principalmente los
elementos de la tabla periédica. De los que el elemento con mayor temperatura critica,
bajo condiciones de presién normales, es el niobio con T, = 9.2 K [2]. Sin embargo, en
1986 Bednorz y Muller [5] descubrieron superconductividad en compuestos de cobre con
una temperatura critica T, = 30 K, es decir, la temperatura critica aumenté respecto a
lo observado en metales superconductores y aleaciones metdlicas superconductoras hasta
ese momento. El hallazgo del aumento en la temperatura critica en el compuesto Ba-La-
Cu-0, hecho por Bednorz y Muller [2,/5,6], desaté la busqueda de nuevas alternativas
de materiales superconductores. Ademds, este descubrimiento dio lugar, méas tarde, a una
nueva clasificacién para los superconductores denominados como superconductores de alta

temperatura critica (SATC) [2].

Los SATC tienen propiedades fisicas inusuales debido a su inherente anisotropia
estructural [7]. Esto significa que sus propiedades fisicas, como su conductividad eléctrica,
varfan en funcién de la direccién en la que se mide. La estructura atémica de los
SATC puede modelarse como un sistema periddico de placas metdlicas superconductoras
alternadas con capas dieléctricas [8/9]. El efecto Josephson, un fenémeno cuéntico que
permite que la corriente fluya a través de una capa no superconductora que separa

a dos superconductores, es responsable de la superconductividad en los SATC [8,/9].
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Algunos ejemplos de SATC son YBayCuszO7, BisSroCasCuzO1g y Hgg g Tlg.2BasCasCuzOg
por mencionar algunos [8,/9]. En el modelo de placas de estos SATC, las placas
metélicas superconductoras corresponden a los planos de Cu y O, mientras que las placas
dieléctricas corresponden al resto de los elementos presentes en sus respectivas estructuras
atémicas [8})9]. Es decir, en los SATC con estructura laminar con planos de cobre y oxigeno

la superconductividad se origina en dichos planos [8}|9)].

La busqueda de materiales con propiedades similares a los SATC condujo a la
comunidad cientifica hacia los materiales laminares. Los materiales laminares poseen
propiedades intrinsecas a su estructura, tales como su anisotropia [10H12], lo que los
hace atractivos para la investigacién sobre superconductividad. El grafito surgié como
una alternativa natural para estudiar la anisotropia en el d&mbito superconductor, ya que
este material posee una gran anisotropia eléctrica, a saber, se observo que la conductividad
a lo largo de los ejes de las capas de carbono es 10000 veces mayor que la conductividad
perpendicular a las capas [13]. Por desgracia, se encontré que el grafito no es un material
superconductor. Pese al resultado poco favorable se opté por continuar estudiando el
grafito con algunas modificaciones. Como en [14] que se estudiaron compuestos de grafito
formados con la insercién de metales entre las capas de carbodn, a saber, potasio K, rubidio
Rb o cesio Cs. Con esto se observd que el compuesto CgK tiene una transicién al estado
superconductor a una temperatura critica de 7, = 0.39 K. El grafeno, por otra parte,
presenta superconductividad a T, ~ 1 K cuando sus capas estan rotadas unas respecto de

otras en un angulo de 1.05°, conocido como dngulo mégico |15].

El descubrimiento de los superconductores laminares trajo consigo un interés particular
en el efecto de los parametros caracteristicos, por ejemplo, ;qué sucede si la distancia
entre capas superconductoras cambia?. Lamentablemente en los SATC, que son laminares,
la distancia entre capas superconductoras no puede cambiarse porque la estructura
atémica de estos materiales es fija. Por lo que no se pueden usar para investigar
este cuestionamiento. No obstante, la estructura de capas no superconductoras y
superconductoras alternantes de los SATC se puede emular mediante la sintesis de
compuestos superconductores con un espesor de capa variable. Para esto se necesitan
capas superconductoras con espesores del orden de nanémetros, y es necesario estudiar el

comportamiento de estas capas superconductoras.
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Materiales superconductores como aluminio y plomo depositados en forma de pelicula
delgada muestran cambios en su temperatura critica al variar los pardmetros del
depésito [16L[17]. Por ejemplo, se ha observado que peliculas de aluminio aumentan su
T. hasta 2.18 K cuando el espesor de la pelicula disminuye hasta 70 nm [17]. O bien se ha
observado un aumento en la T; hasta 3.7 K si se disminuye la temperatura del sustrato a
125 K durante el depdsito de la pelicula [17]. Estos valores de T, son superiores a la T, de
aluminio en bulto (1.19 K [2]). En el caso de Pb se observé un aumento de la T, conforme
el espesor de la pelicula aumenta [16]. El espesor de la pelicula se controlé depositando
un numero determinado de monocapas. La T, més alta se observé para una pelicula de 26
monocapas, con un valor de 6.5 K |16]. Pero, no representa un aumento con respecto a la

temperatura de transicién de bulto de Pb que es 7.19 K [2].

Los materiales hechos de miltiples capas de superconductor y dieléctrico han sido de
especial interés en anos recientes, ya que a través del diseno se puede modificar su respuesta
dieléctrica y obtener una T, mayor que la del superconductor por sf solo [10,/18]. Como el
caso de sistemas formados por multicapas de Al/Si que presentan un aumento en la 7T, de
1.5 K a 2.43 K cuando el grosor de las capas de aluminio decrece [19]. De manera similar,
un sistema de capas alternantes de Al y AloO3 mostré una T, 2.3 K cuando el espesor de
las capas de aluminio y Al;O3 es de 8.5 nm y 2 nm, respectivamente [10]. En resumen,
los parametros de depdsito pueden modificar la T, de los materiales superconductores de

diferentes maneras, dependiendo de la estructura del material.

La evidencia tanto tedrica como experimental muestra que aun existe cierto
desconocimiento acerca del mecanismo que da lugar al aumento de la T, en peliculas
delgadas respecto a su contraparte en bulto en metales superconductores, por ejemplo
el caso de Al [17,/19], aunque estd bien establecido que el Nb disminuye su T, a medida
que disminuye el espesor [20-22]. Ademds, es posible que el aumento de la T, que han
observado en otros experimentos sea una consecuencia de la estructura de los apilamientos
de placas, es decir, la distancia entre capas del superconductor. Si es el caso, establecer
un espesor fijo en una estructura superconductor-normal mientras se realizan cambios en
el factor de llenado podria respaldar o refutar el efecto de la anisotropia estructural. Por
otro lado, no es claro el papel que juega la capa de 6xido que crece de manera natural

en el metal superconductor, que se unird al metal no superconductor. Esta capa de éxido
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puede funcionar como un medio dispersor en la interfaz superconductor normal, causando

un efecto adverso en las propiedades superconductoras.

De esta manera, en este trabajo de tesis se propuso estudiar un sistema de capas
alternantes de metal-superconductor, sin oxigeno en su interfaz, para ayudar a entender
el efecto que tiene la distancia entre capas de superconductor, es decir, la anisotropia
estructural uniaxial. La eliminacién de éxido, tanto en el bulto de la pelicula como en la
superficie del superconductor, permitié entender el efecto de este medio dispersor en las
propiedades superconductoras de monocapas y nanoestructuras laminares. La anisotropia
estructural uniaxial y la eliminacién del oxido dispersor son variables que se usaron para
entender el funcionamiento de metaestructuras en el rango de los Terahertz. Para este
fin, se desarrollé un analisis electrodinamico considerando metaestructuras artificiales con
insercién o incrustacién de sistemas metal-superconductor. El efecto de la anisotropia
estructural uniaxial se estudié a través del factor de llenado de la incrustacién metal-
superconductor, mientras se mantuvo fijo el grosor total de la incrustacién. Al considerar
una interfaz abrupta entre el superconductor y el metal, el 6xido dispersor quedd fuera
del modelo de capas superconductoras y no superconductoras. La respuesta optica en
el rango de los Terahertz de la metaestructura con incrustaciones metal-superconductor
se compard con la de superconductores de alta temperatura critica, para saber si estos
sistemas pueden usarse como sistemas modelo para emular a los superconductores de alta

temperatura critica.

La hipétesis que se planted en este trabajo de tesis es que la temperatura critica
del sistema laminar artificial puede modularse a través del control de la distancia entre
las capas superconductoras, que el encapsulamiento del superconductor y eliminacion del

oxido en el bulto del superconductor puede dar lugar a un aumento de la 7.

La tesis estd distribuida de la siguiente forma. Para probar parte de la hipdtesis, en el
capitulo 2 se propuso un procedimiento para fabricar peliculas de niobio (superconductor)
que presenten baja rugosidad y que estén libres de oxigeno tanto en su estructura como en
su superficie. La baja rugosidad es para poder considerar, mas adelante, el sistema laminar
metal-superconductor como placas apiladas con interfaz abrupta, evitando asi el efecto de
intermezclado [23]. La condicién libre de oxigeno en el bulto debe evitar el detrimento

de las propiedades superconductoras, mientras que la eliminacién de la capa de éxido del
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superconductor, es decir el encapsulamiento del superconductor, busca aumentar su 7T,
ya que se elimina el medio dispersor de los pares de Cooper. En particular, se plantea
una serie de condiciones para el proceso de fabricacion y se evalian las caracteristicas de
las muestras fabricadas mediante difraccién de rayos X, espectroscopia de fotoelectrones
inducidos por rayos X y microscopia de fuerza atémica. Los resultados mostraron que
fue posible fabricar muestras de Nb libres de oxigeno en su bulto, ademas fue posible
encapsular el Nb usando una fina capa de aluminio de 4.6 nm. La T, de estas muestras se
presentan en el capitulo 4 y como se mostrara mas adelante, respaldan la hipétesis de este

trabajo de tesis.

En el capitulo 3 se presenta el diseno y fabricaciéon de una nanoestructura de placas
apiladas de superconductor y metal caracterizada por la anisotropia estructural uniaxial. A
partir de los resultados del capitulo 2 se eligieron las condiciones que brindan un bajo nivel
de rugosidad de las peliculas superconductoras de niobio, asi como una pelicula libre de
oxigeno en su bulto. Mediante el diseno de la nanoestructura se establece una anisotropia
estructural uniaxial en la direccién perpendicular de las capas superconductoras. Ademas,
gracias al proceso de fabricacion libre de contaminaciéon por oxigeno se garantiza que
la nanoestructura consta de capas superconductores libres de 6xido, asi como de capas
metélicas no oxidadas. Con esto, la nanoestructura puede modelarse (capitulos 5-6) como
un sistema de capas alternantes de superconductor y metal de interfaz abrupta. La
nanoestructura fabricada se caracterizé utilizando las mismas técnicas empleadas para
las peliculas de niobio. Los resultados muestran que fue posible fabricar muestras con
anisotropia estructural y que el superconductor esta libre de 6xido en su bulto y superficie.
Como se muestra en el capitulo 4, la nanoestructura fabricada respalda la hipétesis de esta

tesis.

En el capitulo 4 se evalia la T, y magnetizacion, de las monocapas y la nanoestructura,
en funcién del campo magnético. La temperatura critica de los especimenes se evalia a
partir de mediciones de susceptibilidad magnética AC. Se comparan los resultados de las
monocapas fabricadas bajo diferentes condiciones experimentales, asi como los resultados
al inducir anisotropia uniaxial en la direccién perpendicular de las peliculas a través de la
insercion de capas no superconductoras entre capas superconductoras, es decir, a través de

la fabricacién de la nanoestructura previamente descrita. También se midio la evolucion de
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la magnetizacién en funcién del campo magnético de las monocapas y la nanoestructura
con la temperatura de enfriamiento. Los resultados indican que las monocapas de
superconductor con baja rugosidad, libres de oxigeno en su estructura y encapsuladas
dan lugar a un aumento de su 7, respecto a las muestras no encapsuladas. Este resultado
respalda una parte de la hipétesis, que el encapsulamiento del superconductor Nb da lugar
a un aumento de la T, y que la capa de éxido del superconductor actiia como un medio
dispersor de los pares de Cooper. Por otro lado, la nanoestructura presenté un aumento
de la T, comparada con las monocapas, confirmando que la distancia entre las capas
superconductoras puede modularse para inducir cambios en la T, pero més importante,

que esta anisotropia estructural uniaxial puede dar lugar a un aumento de la T.

El procedimiento experimental utilizado en la fabricacién de las estructuras laminares
de metal-superconductor sienta las bases para futuros trabajos donde la capa de metal
se reemplace por una capa dieléctrica o aislante. Asi como, para realizar variaciones
del espesor de las capas superconductoras tanto como no superconductoras que forman
la nanoestructura laminar. Ademads, de la posibilidad de explorar condiciones diferentes

durante el proceso de fabricacion.

En el capitulo 5 se presenta un analisis tedrico electrodindmico considerando
metaestructuras artificiales con insercién o incrustaciéon de un superconductor de alta
temperatura critica que sirve para compararse con un sistema metal-superconductor
similar a los que se fabricaron experimentalmente en el capitulo 3. En la metaestructura
hecha de metal-superconductor se incorpora la anisotropia estructural uniaxial a través
de las capas alternantes de superconductor y metal, asi como del factor de llenado del
superconductor, y se elimina el éxido dispersor dentro del sistema metal-superconductor
con interfaz abrupta. Esto permite modelar la nanoestructura metal-superconductor como
un sistema de capas alternantes de no superconductor y superconductor, de manera similar

a como se modela el superconductor de alta temperatura critica.

El método tedrico desarrollado se aplicd en el andlisis electrodindmico de sistemas
laminares con capas dieléctricas y superconductoras (capitulo 6 y 7). Cabe senalar que
el anélisis tedrico electrodindmico puede aplicarse para el estudio de sistemas laminares
similares no necesariamente hechos de capas superconductoras. Mas ain, puede emplearse

para el estudio de la respuesta de sistemas anisétropos al variar la orientacion del sistema
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respecto de la radiacién incidente. Con esto, la respuesta de un material laminar o de
una estructura laminar puede estudiarse previo a realizar un esfuerzo por fabricar la
estructura de manera experimental. De forma adicional, en el capitulo 5 se estudian los
modos electromagnéticos localizados dentro de una guia de ondas hecha de a partir de una

barra de superconductor de alta temperatura critica.

En el capitulo 6 se estudia, de manera tedrica, la difraccién de una metaestructura
hecha del superconductor laminar de alta temperatura critica, BizSroCaCusOg 5 (Bi2212),
y dieléctrico. Se analizan los espectros de difraccion en funcién de la frecuencia de la luz
incidente en el rango de los Terahertz. También se analiza la dependencia de los espectros
de difraccién respecto de la fraccién de llenado del superconductor en la metaestructura.
Para esta metaestructura el andlisis solo se hizo de manera numérica, ya que no se
fabricé la metaestructura de superconductor y dieléctrico. Adicionalmente se estudié
tedricamente el sistema previamente descrito reemplazando el superconductor Bi2212 por
una nanoestructura laminar hecha de metal-superconductor, como la nanoestructura que
se presenta en el capitulo 3. No obstante, los resultados son motivantes para en un futuro
esfuerzo fabricar dicha metaestructura. Se examina la respuesta de esta metaestructura
en el rango de los Terahertz y se comparan los resultados de utilizar superconductores
laminares naturales, Bi2212, y superconductores laminares artificiales, nanoestructura
metal-superconductor, ambos anisétropos. Los resultados muestran la importancia de
los sistemas laminares artificiales como sistemas modelo para emular y contribuir al
entendimiento de los fendmenos observados en superconductores de alta temperatura

critica, respaldando parte de la hipétesis de trabajo planteada.

En el capitulo 7 se analiza tedricamente el cambio en la respuesta electromagnética
de la metaestructura de superconductor de alta T, y dieléctrico debido a orientar los
planos superconductores de manera perpendicular a la polarizacion de la onda incidente.
Se observa la alta anisotropia del material a través del cambio de los espectros de difraccién
con respecto a los estudiados en el capitulo 6. Ademés, se muestra la aparicién de modos
electromagnéticos localizados en los eslabones superconductores de la metaestructura, los
cuales no se observan en el estudio presentado en el capitulo 6. Se analizan los espectros
de los haces difractados por la metaestructura y se describe el comportamiento de las

frecuencias de corte de los modos localizados respecto de los espectros de difraccién en
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funcién de la fraccién de llenado del superconductor simulados numéricamente.

Finalmente, el capitulo 8 estd dedicado a las conclusiones de los resultados
experimentales y tedricos. También incluye una breve identificaciéon de posibles rutas
para continuar con el estudio de sistemas anisétropos laminares. Al igual que la
posible influencia de la variacién de las condiciones experimentales en las propiedades

superconductoras de futuras nanoestructuras metal-superconductor.
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Capitulo 2

Peliculas de niobio de baja

rugosidad y libres de oxigeno

Resumen:

En este capitulo se describen los detalles del depésito de las peliculas delgadas del
superconductor niobio, el cual forma parte de la nanoestructura superconductor-metal. Las
peliculas se depositaron con la técnica de sputtering con magnetrén bajo dos temperaturas

de sustrato (7,

%), a saber, 300° C y sin calentamiento intencional del sustrato (RT) para

evaluar su efecto en la rugosidad de la superficie. Por otro lado, se disené un experimento
que protege la superficie de la pelicula mediante el uso de una capa de aluminio de
4.6 nm de grosor para discriminar si las peliculas del superconductor contenian oxigeno
en su bulto. Se determiné que el proceso establecido para depositar niobio es limpio,
resultando en una fotoemisién XPS del Nb 3ds/; sin sefiales asociadas a enlaces Nb-O para
ambas temperaturas del sustrato. Finalmente, se verificé que el superconductor niobio
a temperatura ambiente obedece un comportamiento de Drude-Lorentz en su funcién
dieléctrica. Esta se obtuvo desde mediciones elipsométricas. Detalles de las propiedades

superconductoras de estas peliculas se presentan en el capitulo
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2.1. Introduccion

Durante el diseno de nanoestructuras de placas apiladas de superconductor con un
metal, semiconductor o aislante, se requiere garantizar dos condiciones. La primera es
que las peliculas delgadas que seran apiladas pueden considerarse como placas casi
perfectas con interfaz abrupta. Esta condicién toma relevancia cuando el disefio de la
nanoestructura parte de un modelo tedrico. Bajo esta situacién, se busca evitar el efecto
de entremezclado [1] en la interfaz, ya que el entremezclado exigiria incluir en el modelo
una nueva placa que consistiria en una aleacién de propiedades fisicas desconocidas. La
segunda condicién es la estequiometria — las propiedades fisicas también son dependientes

de la estequiometria —.

Para el caso de superconductores de baja temperatura, como es el caso de metales
puros, el aspecto més critico en términos de estequiometria es la formacién de un 6xido del
metal. Se sabe bien que metales de baja pureza presentan propiedades fisicas, eléctricas por
ejemplo, que difieren de forma importante respecto a un metal de alta pureza. La variacién
en propiedades eléctricas es evidente durante mediciones a temperatura ambiente, y se
vuelve mas drastica si el metal es un superconductor cuando se determinan sus propiedades
eléctricas a temperaturas < 10 K. Durante la formacién de peliculas delgadas de metales
es muy comun encontrarse con peliculas que en su bulto contienen oxigeno — la medicién
no es sencilla y para cantidades pequenas se requiere de un equipo muy sensible —, de

manera que la pelicula es un metal con dtomos de oxigeno en su estructura.

Entre las diferentes técnicas para depositar peliculas de metal, se encuentra sputtering
con magnetrén [2-5]. Esta es una técnica bien establecida, y se sabe que para presiones
base de < 1x 1076 Torr, la probabilidad de tener oxigeno en el bulto de la pelicula de metal
es alta — en la mayoria de los metales no nobles se forma de manera natural una capa de
oxido, que es distinto a oxigeno presente en el bulto de la pelicula de metal —. Si a esto
se le suma un manejo ineficiente en los procesos de limpieza tanto del sustrato como del
equipo, pureza del gas inerte (usualmente argén), ausencia de una cdmara de precarga que
garantice una camara de deposito siempre limpia, entonces, es casi seguro que se obtendra
un metal unido a oxigeno en el bulto de la pelicula resultante. Existen otros aspectos en

términos de las condiciones experimentales que también toman relevancia tales como si el

14



CAPITULO 2 PELICULAS DE NIOBIO DE BAJA RUGOSIDAD Y
LIBRES DE OXIGENO
2.1 INTRODUCCION

depdsito se hace bajo calentamiento de sustrato, cambios de presiéon durante el depdsito,
materiales de las lineas de alimentacién de los flujos de gases, entre otros, pero la presién

base y la cdmara de precarga son de las méas importantes [3-5].

Durante décadas se ha reportado que los metales superconductores presentan
propiedades mejoradas si se depositan a temperaturas que oscilan entre los 300° C y los
900° C [6H13]; algunos explican claramente el mecanismo detrés de esta mejora. Aunque el
uso de temperaturas de sustrato elevadas puede mejorar las propiedades superconductoras
de los metales, es un proceso que también requiere de un mayor consumo energético,
tiempo, y equipos de depdsito o de crecimiento més costosos. Debido a esto, es importante
establecer si el superconductor que contendré la nanoestructura debe o no depositarse con

un proceso de calentamiento del sustrato.

En este capitulo, se pretende mostrar el proceso de depdsito de peliculas delgadas del
superconductor niobio, el cual forma parte de la nanoestructura superconductor-metal.
Se muestran, de la manera maés sucinta, las decisiones que se tomaron para establecer las

condiciones experimentales con las que se fabricaron las nanoestructuras.

Las peliculas se depositaron con la técnica de sputtering con magnetrén sobre sustratos
de cuarzo, Si (100) y zafiro (orientacién plano C) en un sistema de alto vacio que logré
una presiéon base < 1 x 1078 Torr (~ 1 x 107 Pa) al inicio de los primeros depésitos de
prueba, y que después de mas de 12 h de depédsitos de prueba llegd a una presién base
< 1 x 107? Torr. Se usaron dos temperaturas de sustrato, 300° C y sin calentamiento
intencional del sustrato (RT). Esto con el fin de evaluar su efecto en la rugosidad de la
superficie. La rugosidad debe ser lo més baja posible para imitar los modelos tedricos que
usan una configuracién de placas perfectas y apiladas. Se encontré que la temperatura de
sustrato alta resulta en una rugosidad promedio = 57 % menor que RT debido a la mayor
movilidad de los 4&tomos que aterrizan sobre la superficie del sustrato durante el proceso

sputtering.

Como se mencioné anteriormente, se sabe que la presencia de oxigeno en el bulto de
niobio causa detrimento de las propiedades superconductoras. Asi, para poder discriminar
si las peliculas de superconductor contenian oxigeno en su bulto, se disend un experimento

que protege la superficie de la pelicula mediante el uso de una capa de aluminio de 4.6 nm
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de grosor. El aluminio y su 6xido que se forma con la exposicién al ambiente crean una
proteccién para evitar la oxidacion natural de la superficie de niobio. Se determiné que el
proceso establecido para depositar niobio es extremadamente limpio, ya que la senal de
XPS (sensible a los primeros 8 — 10 nm de la superficie) revela un doblete Nb 3dj /, libre de
senales asociadas a enlaces Nb-O. Estos resultados mostraron que si es posible depositar

nanoestructuras superconductor-metal sin presencia de oxigeno.

Finalmente, se realizaron mediciones de espectroscopia elipsometria y se propuso
un modelo cuarzo/Nb/Nb+huecos (EMA) para determinar la funcién dieléctrica de las
peliculas. Se encontré que los datos elipsométricos de las peliculas pueden ajustarse con
un modelo de Drude con dos osciladores de Lorentz. Las T, de las peliculas de niobio para
300° C y RT con y sin capa protectora de aluminio se presentan en el Capitulo [d] De los
resultados de rugosidad, XPS y susceptibilidad magnética se determinaron las condiciones

Optimas para el depdsito de la nanoestructura superconductor-metal.

2.2. Meétodos y experimentos

En esta seccién, el énfasis es puesto en la fisica del proceso de sputtering y los detalles
del depésito de peliculas de niobio. Respecto a las técnicas de caracterizacién, se presentan
difraccién de rayos X, XPS, AFM y elipsometria. Las mediciones de susceptibilidad

magnética a temperaturas bajas (< 16 K) se presentan en el capitulo

Sputtering es un proceso en el que basicamente se transfiere momento de iones de
particulas de gases neutrales (usualmente argén) a la superficie de un material del que
se desea hacer la pelicula delgada, a este material se le conoce como target [2H5]. En la
comunidad de investigadores latinoamericanos que usan sputtering es de uso estandar el
manejo de la palabra target en lugar de su traduccién al espanol, objetivo. Lo mismo
ocurre con la palabra sputtering, que suele traducirse como espurreo o pulverizacién
catédica, asi, se dejardn las dos palabras en su forma nativa, sputtering y target para
evitar confusiones. Los iones (Ar™) que se aceleran y colisionan la superficie del target (que
es el cdtodo), debido a la diferencia de potencial aplicado por la potencia suministrada
(el dnodo son las paredes de la cdmara de sputtering y el sustrato), son absorbidos o

reflejados [3,/4]. Cualquiera de estos dos eventos dependera de la energia de los iones. Si
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la energia es lo suficientemente alta, los iones pueden penetrar la red atémica del target
e iniciar un proceso de degradacién de la superficie del target. Si la energia de los iones
supera un valor umbral (que es distinto para cada tipo de material) los dtomos del target
empiezan a escapar de su superficie. La energia necesaria para lanzar un atomo de la
superficie del target es usualmente de 3 a 4 veces mayor que la energia de enlace de
esos atomos. Al establecerse el cdtodo, anodo, diferencia de potencial y gas neutral se
generan mas iones positivos debido al suministro constante de gas neutral, estableciendo
una presién de trabajo del orden de 10~2 Torr. Por otro lado, si la energia transferida
de los iones incidentes es todavia mayor que 4 veces la energia de enlace, los dtomos
eliminados chocaran con otros atomos en la red atéomica del target dando lugar a un
acumulamiento de energia que resulta en una cascada de colisiones. La cascada de colisiones
forma un numero de procesos tales como atomos arrancados del target, implantacion de
iones dentro del target, creacion de electrones secundarios y especies neutrales reflejadas.
Después de unas colisiones, los atomos removidos alcanzan la superficie del sustrato con
su energia remanente. La diferencia de potencial que se suministra de manera constante
sostiene la descarga, dando lugar a un flujo de especies desde la superficie del target que

es proporcional a la energia del ion [3}/4].

Para incrementar la cantidad de iones en el plasma se utiliza un magnetrén circular por
debajo del target formado por dos magnetos que comparten el mismo eje axial. El campo
magnético resultante atrapa a los electrones secundarios, mediante la fuerza de Lorentz,
en la proximidad de la superficie del target. Estos electrones, a su vez, ionizan el gas
neutral que circunda la superficie del target. Lo que proporciona una mayor probabilidad
de colisiones y por lo tanto, incrementa el grado de ionizacién. Como resultado se obtiene

mas material removido de la superficie del target por cada ion incidente.

2.2.1. Diseno de peliculas de niobio

La etapa previa a la fabricacién de las peliculas de niobio consistié en la planificacién
y diseio de monocapas del superconductor. Para esto, se depositaron muestras bajo
diferentes presiones de trabajo con el fin de evaluar la estabilidad de la presion durante
el proceso de sputtering, asi como para censar la rugosidad promedio y homogeneidad

de la superficie de las muestras. Después, se hicieron muestras con diferentes tiempos de
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depésito para determinar la tasa de crecimiento (nm/min) de la pelicula. En paralelo a

estas pruebas, se varié la frecuencia de la fuente DC y la temperatura del sustrato.

Una vez que se eligieron las condiciones méas adecuadas, se opté por dos disenos de
las peliculas de niobio. El primero consiste de una pelicula de niobio de espesor d,,,. El
segundo en la pelicula de niobio de espesor d,, con una capa protectora de aluminio,
sobre la pelicula de Nb, de espesor d,. En ambos casos, el espesor d,, de la pelicula de
niobio se decidié que fuese mayor a 4 veces la longitud de coherencia de los pares de
Cooper de Nb en bulto (§,, = 39 — 40 nm [14]). Esto con el fin de observar la transicién
al estado superconductor de las peliculas en valores de temperatura cercanos a la T, de
niobio en bulto, a saber, T, = 9.2 K. Se ha observado un decremento en la T, en peliculas
policristalinas de niobio respecto de la temperatura de transicion de Nb en bulto si el
espesor es menor a 100 nm . Gracias a la informacién recabada previamente, se
calibré la tasa de depdsito para que el espesor de las peliculas fuera de d,, = 160.2 nm
> 4¢&,,. En la figura se observa un bosquejo del diseno de las peliculas de niobio, en
el panel (a) sin capa protectora y en el panel (b) con capa protectora de aluminio. El

propésito de la capa protectora de aluminio se discute en la subseccién [2:2.4]

(a) dy, =160.2nm > 4¢,, (b) Capa de aluminio
. d, =4.6 nm

Sustrato ~ L"’f;eh’cula de niobio Sustrato - ‘,»"’f%licula de niobio
Figura 2.1: Pelicula de niobio (a) sin capa protectora de aluminio y (b) con capa protectora

de aluminio.

2.2.2. Tipo de sustratos

Durante la planificacién del depdsito de las peliculas de niobio, otro aspecto importante
es la eleccion del sustrato sobre el que se deposita la pelicula. Sustratos como el
semiconductor silicio dan una superficie suave de las peliculas que se depositan sobre
este, pero en mediciones eléctricas, las propiedades del semiconductor podrian interferir

con la respuesta eléctrica real de la pelicula. En contraste, los sustratos de cuarzo son
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menos lisos que el silicio, tienen una estructura amorfa, son adecuados para las mediciones
eléctricas y magnéticas, pero bajo condiciones energéticas altas, los atomos de oxigeno
podrian migrar dentro de la pelicula. El zafiro ha sido utilizado con éxito en el depédsito de
peliculas superconductoras |7}/17,[18], puede inducir una orientacién durante el crecimiento
de la pelicula, es resistente a altas temperaturas, pero es muy costoso en comparacion con
silicio y cuarzo. Para evadir problemas en las mediciones derivadas del tipo de sustrato,
se decidi6 utilizar silicio (100), cuarzo y zafiro [plano-C (0001)] para el depésito de las
peliculas de niobio. Durante algunos de los procesos de depdsito se emplearon al menos
dos de los tres sustratos, de manera que la pelicula depositada tiene su muestra testigo,
pero sobre diferente sustrato. Cabe senalar que cada muestra depositada sobre cuarzo,
también tiene al menos una testigo depositada al mismo tiempo, lo mismo ocurre para el

silicio. Para el zafiro solo se us6 un sustrato de 1 cm x 1 cm.

Los sustratos de cuarzo y silicio (100) fueron lavados, previo al depdsito, siguiendo
el procedimiento descrito en el apéndice A. Los sustratos de zafiro (0001) estaban

empaquetados en vacio, por lo que no se efectué ningun procedimiento de limpieza.

2.2.3. Condiciones de crecimiento de las peliculas de niobio

Como se mencioné anteriormente, el método de crecimiento de las peliculas de niobio
fue sputtering DC pulsado con una frecuencia de 20 kHz (el efecto de la frecuencia de la
fuente DC en la morfologia de las peliculas se presenta en el apéndice . Previo a los
procesos de depdsito, la caAmara de proceso del sistema sputtering fue evacuada hasta que
el valor de la presién era menor a 1 x 10=8 Torr (~ 1 x 107% Pa). Durante los diferentes
procesos de depésito la presién de trabajo se fijé en 5 mTorr (~ 1 x 1076 Pa), es decir, se
usé una presiéon de trabajo de 5 mTorr. El blanco utilizado era de niobio con una pureza
de 99.95%. La atmdsfera durante el depdsito consistié de argén de pureza 99.9999 %
(conocido como de grado investigacién). Al portasustratos se le aplicé una diferencia de
potencial de 60 V, con polaridad negativa, para mejorar las propiedades mecanicas de las
peliculas depositadas |19] y una rotacién de 5 rpm para lograr una superficie uniforme. Las

condiciones utilizadas para el deposito de peliculas de niobio se resumen en la tabla
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Se fabricaron 4 peliculas delgadas de niobio bajo diferentes condiciones. Para facilitar su
identificacion, las etiquetas de las muestras incluyen informacioén sobre sus caracteristicas
distintivas. Por ejemplo, si tienen capa protectora de aluminio se indica mediante _Al y
entre paréntesis se sefialan dos caracteristicas; la primera es que se trata de muestras
monocapa mediante la abreviatura MC (AP se reserva para apilamiento) y la segunda
es la temperatura del sustrato durante el depédsito 300C para 7, = 300° C y RT
para temperatura ambiente. De esta manera las muestras con temperatura de sustrato
T.

S

como Nb (MC_300C) y Nb_Al (MC_300C) respectivamente. Por su parte, las muestras con

= 300°C sin capa protectora de aluminio y con capa protectora estdn etiquetadas

temperatura de sustrato 7, = RT sin capa protectora de aluminio y con capa protectora

tienen etiquetas Nb (MC_RT) y Nb_Al (MC_RT) respectivamente.

Pelicula Nb (MC_300C) Nb_Al(MC_300C) Nb(MCRT) Nb_Al(MCRT)

Presién (mTorr) 5 5 5 5

Potencia (W) 150 150 150 150
Frecuencia (kHz) 20 20 20 20
Rotacién (rpm) 5 5 5 5
Flujo de Ar (sccm) 13 13 13 13

T, 300° C 300° C RT RT

Capa de Al No Si No Si

Cuadro 2.1: Pardametros utilizados en los procesos de depésito de las peliculas de Nb.

2.2.4. Depésito de la capa protectora de aluminio para evitar la

oxidacion de la superficie de las peliculas

Como se muestra en la tabla se depositaron peliculas con y sin capa protectora
de aluminio para las temperaturas de sustrato de 300° C y RT. Esto con la intencién
de corroborar que el depdsito de la pelicula de niobio estuviese libre de contaminacién
cruzada y contaminacién por oxigeno. El oxigeno afecta las propiedades eléctricas de
peliculas de niobio superconductoras, es decir, afecta las propiedades eléctricas a baja
temperatura. Ademads, se espera una mejora en las propiedades superconductoras de las

peliculas recubiertas con la capa protectora de aluminio respecto de las que no tienen
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capa protectora debido a la oxidacién natural en la superficie de las peliculas sin capa de

aluminio.

La capa de aluminio se deposité inmediatamente después de depositar la pelicula
niobio, es decir, sin retirar la pelicula de la camara principal del sputtering. Por esta
razon, las condiciones del depésito de la capa de aluminio son las mismas que se utilizaron
en el depésito de la pelicula. El espesor de la capa de aluminio es de 4.6 nm. Este espesor
se calibré mediante experimentos previos en los que se depositaron capas de aluminio de
menor espesor. A través de mediciones de XPS, se observé que si el espesor de la capa es
menor a 4.6 nm el oxigeno penetra al interior de la pelicula y se enlaza con el niobio. Por
el contrario, con un espesor de 4.6 nm el oxigeno no penetra al interior de la pelicula y

permanece enlazado al aluminio.

2.2.5. Caracterizacion de las peliculas de niobio

Las peliculas de niobio se caracterizaron utilizando diferentes técnicas. La estructura
cristalina se analiz6 a través de XRD. La composiciéon quimica de los primeros nanémetros
a partir de la superficie se evalué mediante XPS. La morfologia de la superficie se estudié
a través de mediciones AFM. La funcion dieléctrica efectiva a temperatura ambiente se
midié usando espectroscopia elipsométrica. Detalles de las condiciones de mediciéon para

cada una de las técnicas se presentan en el apéndice [C]

2.3. Resultados y discusion

En esta seccién se presentan los resultados de la caracterizacién de las peliculas de
niobio. Los resultados se discuten comparando las peliculas con base en el diseno y las

condiciones de crecimiento.

2.3.1. Difraccién de rayos X

En la figura[2.2)se muestran los difractogramas de rayos X de las peliculas de niobio. Los

paneles (a), (b), (¢) y (d) corresponden a las peliculas Nb (MC_300C), Nb_Al (MC_300C),
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Nb (MC_RT) y Nb_Al (MC_RT), respectivamente, ver tabla [2.1] En los difractogramas de
rayos X de cada una de las peliculas se observan claramente tres diferentes picos asociados a
las difracciones de los planos con indices de Miller (110), (200) y (211) en 26 = 38.7°, 55.95°
y 70°, respectivamente. Este patrén de difraccion corresponde a la estructura cristalina
ctbica centrada en el cuerpo (bec) de niobio y estd en concordancia con lo reportado en la
ficha con nimero 01-089-5008 , cuyo espectro de difraccién se muestra en linea punteada
en cada panel de la figura Como se puede observar a partir de los difractogramas, el
aumento de la temperatura del sustrato de RT a 300° C no induce un cambio en la
estructura cristalina. El pardmetro de red de la estructura cristalina bce de las peliculas
de niobio, de acuerdo con lo reportado en la ficha, es a = 3.2948 A. Los patrones de
difraccién indican un crecimiento policristalino bajo las condiciones seleccionadas para el
depésito. También se observa que, para todas las peliculas, las intensidades asociadas al
plano (110) son mayores que las de los planos (200) y (211). Por lo que todas las peliculas
tienen un crecimiento policristalino. No obstante, en se ha sugerido que los picos de
difraccién asociados a los planos (200) y (211) en peliculas de niobio estédn asociados al

estrés por crecimiento que sufre la pelicula.

a b
@ —— Nb (MC_300C) (b) —— Nb_AI (MC_300C)
—— Nb Ref. Code 01-089-5008 —— Nb Ref. Code 01-089-5008
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Figura 2.2: Difraccién de rayos X para las peliculas de niobio depositadas sobre cuarzo
con los indices de los planos de niobio, (a) Nb(MC_300C), (b) Nb_Al(MC_300C), (c)
Nb (MCRT) y (d) Nb_Al(MC_RT).
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2.3.2. Espectroscopia de fotoelectrones inducidos por rayos X

En la figura se muestra el espectro de inspeccion XPS de la pelicula de niobio
Nb (MC_RT). Esta muestra no tiene capa protectora de aluminio. Desde el espectro de
inspeccién XPS se registraron sefiales asociadas a Nb, C, y O que se indican en la figura|2.3
con linea (-.). En la figura se presentan los espectros de alta resoluciéon para esta
misma pelicula. A pesar de que en el espectro de baja resolucién de XPS (figura
se observan senales de Nb 3s, Nb 3p y Nb 3d, la més apropiada para investigar los
compuestos formados por oxigeno y niobio (éxidos de niobio) es la senal de Nb 3d .
El panel (a) de la figura muestra el espectro de alta resolucion de Nb 3d. En el
espectro aparecen dos senales, ambas constan de un doble pico o doblete. La primera
corresponde a Nb, especificamente los dos picos asociados a niobio tienen una energia de
enlace de 202.105 eV para Nb 3ds /5 y 204.805 eV para Nb 3d3/,. La segunda corresponde
a niobio enlazado a oxigeno, especificamente a NbsOs5, esto de acuerdo con lo reportado
en las referencias que indican la presencia de este 6xido en el rango de energia
de 206 eV a 212 eV. Este 6xido, NboOs, se encuentra en la superficie de la pelicula y se
forma a causa de la exposicién ambiental. En el panel (b) de la figura se presenta el
espectro de alta resolucién de carbono. Este espectro demuestra que la pelicula de niobio
no contiene carbono en su bulto, ya que, las senales que se observan provienen de carbono
adventicio. El panel (c) de la figura corresponde al espectro de alta resolucion de
oxigeno. Este espectro contiene la contribucién del éxido de niobio, NbyOs5, con energia
de enlace de aproximadamente 530.3 eV. Ademds, contiene también las contribuciones de
carbono enlazado a oxigeno en energias de enlace de 532 eV y 533 eV que estdn asociadas

con la exposicion ambiental de las peliculas.

Intensidad (u. arb.)

T T T T T T T T T
1100 1000 900 800 700 600 500 400 300 200 100 0

Energia de Enlace (eV)
Figura 2.3: Espectro de inspeccién XPS de la pelicula Nb (MC_RT).
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Figura 2.4: Espectros XPS de alta resolucién de la pelicula Nb (MC_RT), (a) sefial de
Nb3d, (b) senal de Cls y (c) senal de Ols.

Ahora bien, en la figura[2.5]se observa el espectro de inspeccién de XPS de la pelicula de
niobio Nb_Al (MC_RT). Esta muestra tiene capa protectora de aluminio. En el espectro de
baja resolucién se detectaron sefiales de Nb, Al, C, y O las cuales se indican en la figura[2.5]
con linea (-.). En la ﬁgura estan los espectros de alta resolucion de las senales detectadas
en el espectro de baja resolucién de la pelicula de niobio Nb_Al (MC_RT). En el espectro
de alta resolucién de niobio de la pelicula, panel (a), se observa un doblete. Los picos del
doblete corresponden a Nb 3ds/, con una energfa de enlace de 202.105 eV y Nb 3d3/, con
una energia de enlace de 204.805 eV. Estos picos son asimétricos y tienen una diferencia de
energia de enlace de A = 2.7 eV. Lo anterior concuerda con otros trabajos de investigacion
acerca del contenido de oxigeno en peliculas de niobio, donde se ha reportado un doble
pico en energias de enlace entre 200 eV y 206 eV cuando no existe contribucién de oxigeno,
es decir, niobio puro . En el panel (b) de la figura se muestra el espectro de
alta resolucién de XPS de aluminio que contiene dos contribuciones. Una es la senal de
Al 2p, aluminio puro, que tiene una energia de enlace de 72.49 eV. La otra es la senal de
oxido de aluminio con una energia de enlace 75.6 eV. Ambos valores de energia de enlace

de estas contribuciones estdn cercanos a los valores reportados [18-21]. Ademds, ambas
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senales son esperadas debido a que el oxigeno proveniente del medio ambiente reacciona

y se enlaza a los atomos de la capa de aluminio, sin penetrar por completo esta capa y

por ende hacia la pelicula de niobio. Los paneles (c) y (d) de la ﬁgura confirman esto.

En ellos se exponen los espectros de carbono y oxigeno, respectivamente. El espectro de

carbono tiene las contribuciones de éxido nativo de aluminio, con energia de enlace de 286

eV, y de carbono enlazado a oxigeno [18H21]. Mientras que el espectro de oxigeno contiene

contribuciones de 6xido de aluminio, en 531.1 eV, junto con dos que provienen de carbono

enlazado a oxigeno con energfas de enlace de 532 eV y 533 eV [18-21].
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Figura 2.5: Espectro de inspeccién XPS de la pelicula Nb_Al (MC_RT).
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Figura 2.6: Espectros XPS de alta resolucién de la pelicula Nb_Al (MC_RT), (a) senal de

Nb3d, (b) senal de Al2p, (c) senal de Cls y (d) sefial de Ols.
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2.3.3. Microscopia de fuerza atémica

En la figura[2.7]se presenta la morfologfa de las peliculas de niobio sin capa de aluminio,
Nb (MC_300C) y Nb(MC_RT) (véase la tabla [2.1). Como se observa, las peliculas de
niobio tienen una microestructura granular. Los granos que forman la pelicula de niobio
tienen una forma redonda y elongada. Estos granos estan distribuidos homogéneamente
en la superficie de la pelicula. No se observan variaciones considerables en el tamano de
los granos, el tamano promedio de los granos es de 55 nm. A pesar de que la pelicula
Nb (MC_300C) [panel (a)] se deposité con calentamiento del sustrato (300° C), no se
observa un cambio en la morfologia con respecto a la pelicula Nb (MC_RT) [panel (b)]
que se deposité sin calentamiento intencional del sustrato (RT). De manera simultdnea
al escaneo de la superficie, se evalia la rugosidad de la superficie de las peliculas. El
perfil de rugosidad se calcula mediante la diferencia de alturas que censa la punta del
AFM. Después, el equipo realiza un proceso de andlisis estadistico y evalia la rugosidad
cuadrédtica media (RMS o Rq). La RMS se calcula a partir de la raiz cuadrada del
promedio de las desviaciones de la altura relativa respecto de la linea media, de cada
pixel, al cuadrado [29}/30]. Mas detalles sobre el célculo de la rugosidad se presentan en
el apéndice [C] El andlisis estadistico de los pardmetros de la superficie muestra que las
peliculas tienen una rugosidad cuadratica media de 3.1 nm y 5.4 nm para Nb (MC_300C)
y Nb(MC_RT), respectivamente. Por ende, la temperatura de sustrato alta resulta en
una rugosidad promedio ~ 57 % menor con respecto al valor de rugosidad promedio
a RT. Las caracteristicas resaltadas anteriormente son consecuencia de las condiciones
seleccionadas para el depédsito. En el apéndice |B|se presentan la variacién de la morfologia
y las propiedades mecéanicas de las peliculas de niobio al cambiar la frecuencia de la
fuente pulsada DC. Las variaciones en el parametro de rugosidad se deben a la mayor
movilidad de los 4&tomos que aterrizan sobre la superficie del sustrato durante el proceso
sputtering. Los atomos de niobio que aterrizan sobre un sustrato a temperatura de 300° C
tendran mayor movilidad sobre la superficie que a RT, esta afirmacion es consistente con
el modelo de crecimiento de Thornton [24]. En nuestro caso, sin embargo, la diferencia en
las temperaturas del sustrato no es tan drastica, de manera que tanto la fuerza lateral de

la superficie y la densidad de la pelicula no se ven seriamente comprometidas.
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Figura 2.7: Imagen de la morfologia de la superficie de las peliculas de niobio. La superficie
medida es de 1 ym x 1 gm. En (a) Nb(MC_300C) y en (b) Nb (MC_RT).

2.3.4. Espectroscopia elipsométrica

La funcién dieléctrica a temperatura ambiente de las peliculas de niobio sin capa de
aluminio se muestra en la ﬁgura El panel (a) corresponde a la muestra Nb (MC_300C)
y el panel (b) a Nb(MC_RT). La escala del lado izquierdo corresponde a la parte real
de la permitividad (e,), mientras que la escala del lado derecho corresponde a la parte
imaginaria (g;). A partir de la figura se ve que la funcién dieléctrica de las peliculas
de niobio tiene un comportamiento metalico. La parte real de la funcién dieléctrica e,
es negativa, pero aumenta a medida que la frecuencia también aumenta. Mientras que la
parte imaginaria €; tiene valores positivos que disminuyen conforme aumenta la frecuencia.
No obstante, el comportamiento de la funcién dieléctrica no es simplemente Drude, sino
que esta descrito por el modelo de Drude-Lorentz. Esto es de esperarse, ya que como se
menciond anteriormente, el espesor de las peliculas se disené también para que superase
el valor de espesor de la percolacién. La tabla contiene los valores de los parametros
de ajuste que se usaron para las funciones dieléctricas de las peliculas Nb (MC_300C) y
Nb (MC_RT). Donde, ¢ es la constante dieléctrica a altas frecuencias, w, es la frecuencia
de plasma que corresponde al valor cuando la constante dieléctrica es nula, w es la
frecuencia de la luz incidente, I'y (en e€V) es la frecuencia de colisién de los electrones,
f;j es la fuerza del oscilador de Lorentz, wg; (en eV) es la frecuencia de resonancia del
oscilador j y «y; es el coeficiente de amortiguamiento del oscilador j. Mas detalles sobre

este modelo de ajuste se presentan en el apéndice [C}
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Figura 2.8: Funcién dieléctrica de las peliculas de niobio. En (a) Nb (MC_300C) y en (b)
Nb (MC_RT).

Parametro oo Wy Iy fi wo1 Y1 fo w2 Y2

Nb (MC300C) | 2.95 7.81 0.17 14.88 2.35 2.85 3.17 431 2.03

Nb (MC_RT) | 2.80 7.64 0.19 14.85 241 3.09 262 4.31 1.87

Cuadro 2.2: Valores de los parametros de ajuste de la funcién dieléctrica de las peliculas
de niobio.

2.4. Conclusiones

Se depositaron peliculas policristalinas de niobio. Esto se ve a partir del patrén de
difraccién de rayos X que tiene tres picos asociados a los planos (110), (200) y (211). Estos
planos de difraccién son consistentes con una estructura cristalina cibica centrada en el
cuerpo (bee). Ademds, las peliculas tienen una tendencia a crecer siguiendo la orientacién
del plano (110). No se hallo evidencia de que las temperaturas usadas para calentar el
sustrato, a saber 300° C y RT, influyan en la estructura cristalina de las peliculas de

niobio.

Para verificar que el bulto de la pelicula de niobio estuviese libre de contaminacién por
oxigeno, algunas peliculas se recubrieron con una capa ultradelgada de aluminio. A través
de caracterizacién de la superficie mediante la técnica de XPS se calibré el espesor de esta
capa en 4.6 nm. Los espectros de alta resolucién de Nb 3d revelaron que, si la pelicula se
cubre con esta capa de aluminio el niobio permanece libre de contaminaciéon por oxigeno.
Pero, si la pelicula no se cubre con la capa de aluminio la superficie de la pelicula se
oxida. Este 6xido de niobio, a saber NbyOs5, se forma en la superficie inicamente, ya que
el espectro de alta resolucién de Nb 3d tiene las contribuciones de este 6xido, en menor

medida, y de niobio puro, en mayor medida.
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La topografia de la superficie de las peliculas sin capa protectora de aluminio se examiné
a través de mediciones de AFM. En las peliculas examinadas se varié la temperatura
del sustrato en el proceso de depdsito, en la primera la temperatura del sustrato era
de 300° C y en la segunda el sustrato estaba a temperatura ambiente. No se observé
un cambio morfolégico en la superficie de la pelicula depositada con calentamiento del
sustrato respecto a la que no tuvo calentamiento intencional del sustrato. A pesar de que
el calentamiento del sustrato proporciona una rugosidad menor con respecto a no tener
calentamiento de este, es una diferencia pequena de 2.3 nm. Por lo que, se optard por
fabricar la nanoestructura sin calentamiento del sustrato. Esto porque ahorra tiempo en el
proceso de depdsito y, méds ain, porque no se ha investigado el efecto que pudiese causar
en la interfaz entre la capa superconductora y no superconductora. Este efecto pudiese
ser entremezclado de ambas capas, en una seccién con espesor de algunos nanémetros, o

hasta la formaciéon de un compuesto o aleacién de ambas de capas.

La funciéon dieléctrica a temperatura ambiente sigue un comportamiento metalico que
se ajusta con el modelo de Drude-Lorentz. Los pardmetros de ajuste son diferentes pero

muy cercanos entre si.

Con base en los resultados, se seleccionaron las condiciones de depdsito de las peliculas
de niobio para la nanoestructura. Las peliculas de niobio mostraron caracteristicas
similares, para ambas condiciones de la temperatura del sustrato, en cuanto a la estructura
cristalina. Las mediciones XPS de peliculas de niobio con y sin capa de aluminio, confirman
que el bulto de las peliculas estd libre de contaminacién por oxigeno. Ademsds, la capa
protectora de aluminio previene la oxidacién superficial de la pelicula. Por lo tanto, se
incluird en el disefio de la nanoestructura. Se optard por no calentar el sustrato durante el
deposito de la nanoestructura. Porque el proceso de calentamiento consume tiempo y su
efecto en la interfaz entre las capas superconductora y no superconductora es desconocido.
No obstante, no se descarta investigar los efectos del calentamiento del sustrato en las

interfaces de la nanoestructura en un futuro trabajo de investigacién.
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Capitulo 3

Nanoestructura

metal-superconductor

Resumen:

En este capitulo se presenta el diseno y la fabricacién de nanoestructuras metal-
superconductor (Al/Nb). Se muestra la configuracién de apilamientos que se disefié con
base en la longitud de coherencia del superconductor, de manera que se promueva el
efecto tunel entre las capas superconductoras. Para fabricar las nanoestructuras se utilizé
la técnica de sputtering con magnetréon en configuracién confocal y depdsito en secuencia
metal-superconductor dentro de un sistema de alto vacio que alcanza una presion base
< 1 x 1078 Torr. La nanoestructura se deposité simultdneamente sobre los sustratos Si
(100), zafiro orientacién C y cuarzo que se mantuvieron a temperatura ambiente. La fuente
de potencia que da lugar a la diferencia de potencial entre el objetivo superconductor o
metal (target) y la cdmara de vacio fue una fuente DC pulsada operando a 20 kHz. Los
resultados de espectroscopia de fotoelectrones inducidos por rayos X indican que las capas
de niobio y aluminio estdn libres de contaminacién por oxigeno. La funcion dieléctrica
efectiva a temperatura ambiente de la nanoestructura se model6 con un oscilador de Drude

y dos osciladores de Lorentz.
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3.1. Introduccion

Los superconductores son materiales en los que la resistencia eléctrica desaparece bajo
ciertas condiciones como baja temperatura o altas presiones [1-4]. Ademds, en el estado
superconductor el material no permite que un campo magnético penetre al interior de
él, 1o que se conoce como efecto Meissner [1}[5]. Los pardmetros que definen el estado
superconductor son la temperatura critica (T;), el campo magnético critico (H.), y la
densidad de corriente critica (J;). Una vez que se exceden estos pardmetros criticos el

estado superconductor se frustra.

Como se menciond en la introduccién de esta tesis, una estrategia para sintonizar
la T, ha sido la configuracién de multicapas Al/Si, Al,O3/Al [8-10]. En el caso de las
multicapas, las predicciones tedricas sugieren que capas de Nb o MgB, y una adecuada
eleccién del dieléctrico pueden dar lugar a un aumento importante de la T [8]. No
obstante, la integracion experimental de heteroestructuras superconductor-semiconductor
o superconductor-metal que den lugar a un aumento en la T, ha resultado ser un
reto. Algunos trabajos que abordan el acoplamiento de los pardmetros de red son
recientes y presentan nanoestructuras de NbN, /GeN crecidas con epitaxia mediante haces
moleculares, donde se ha observado una sintonizacién de la T, al cambiar el grosor de la

capa superconductora, pero un aumento de la T, no se ha logrado aun [11}/12].

Como un medio para observar un aumento en la 7, en sistemas de capas alternantes
de Nb y Al, aqui se propone no solo fabricar estructuras de multiples capas, sino mas
bien emular la anisotropia estructural de los superconductores de alta temperatura critica
(SATC). Por ejemplo, la estructura atémica de YBayCuzO7_, o la de BisSroCaCusOgy s
que pueden modelarse como un sistema periédico de placas superconductoras unidas entre

s{ por capas de semiconductor o aislante en las que esta presente el efecto Josephson.

La hipotesis aqui propuesta consiste en que los sistemas artificiales laminares pueden
modular la temperatura critica del sistema a través del control de la distancia entre
capas superconductoras. Ya que las variaciones en grosor de la capa superconductora
o metdlica dentro de la nanoestructura puede dar lugar a varias combinaciones, en esta
tesis solo se considerara el caso donde el grosor de la capa metdlica no supera la longitud

de coherencia del superconductor. Ademds, el grosor de la capa de superconductor se
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establecié en un valor de cuatro veces su longitud de coherencia, de manera que la expulsién
del campo magnético que acompana a la transicién de fase superconductora estd dentro
de lo reportado para peliculas con comportamiento parecido al bulto. Los resultados de las
propiedades magnéticas y el comportamiento de la T, en la nanoestructura se discutiran
en el siguiente capitulo. En este capitulo se presenta el diseno de la nanoestructura y
resultados de XRD, AFM, XPS y, por ultimo, la respuesta efectiva de la permitividad de

la nanoestructura.

3.2. Meétodos y experimentos

3.2.1. Diseno de la nanoestructura

La figura muestra un bosquejo del diseno propuesto para la nanoestructura de
metal-superconductor. Como se observa en la figura, las capas de aluminio de 22.3 nm de

grosor separan a las capas del superconductor niobio de 160.2 nm de grosor.

d,, =223 nm <,
d,, =160.2nm > 4¢&,,
Capa de aluminio P -

d, = 4.6 nm —_ \\\\\

Capas de
aluminio

Figura 3.1: Nanoestructura de metal-superconductor (Al/Nb).

Idealmente, seria mas apropiado usar un semiconductor o aislante en lugar de metal,
pero para estos materiales se requiere el uso de fuentes de radio frecuencia que deben operar
simultaneamente con una fuente DC o DC pulsada. El reto se encuentra en establecer
parametros de plasma estable, ya que la configuraciéon actual que se tiene para depositar
nanoestructuras en nuestro sistema sputtering es sputtering co-focal. Aunque los cafiones

donde estan soportados los targets tienen chimeneas de aislamiento y obturadores, si puede
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existir interaccion de los plasmas. Es debido a esto que se eligié depositar otro metal en

lugar de un semiconductor o aislante.

Como se mencion6é en el capitulo anterior de monocapas, el aluminio también
opera como una capa protectora para evitar oxidacién del niobio. En el disenio de la
nanoestructura, la iltima capa de niobio se protegié de la oxidaciéon con una capa de
aluminio de 4.6 nm. Para que la nanoestructura esté acotada tanto en la primera capa y
en la ultima capa por condiciones similares, se decidié que una capa de aluminio deberia
iniciar la nanoestructura. Se anticipa que esto traerd ventajas en futuros experimentos
de mediciones eléctricas (no abordados en esta tesis), ya que el par metdlico que forma
la soldadura con los contactos superior e inferior seran muy similares, reduciendo asi el

problema de discriminar voltajes o corrientes espurias por efecto termopar.

El nimero de repeticiones metal-superconductor se establecié en tres debido a
precedentes en nuestro grupo de investigacion. En un trabajo previo de heteroestructuras
metal-metal (Ag/Al [13]) se determiné que cambios en las propiedades fisicas pueden
apreciarse a partir de tres bicapas. Un estudio tanto tedérico como experimental de
propiedades magnéticas en funciéon del nimero de bicapas es ain un tema abierto en

nuestro grupo de investigacion.

3.2.2. Preparacion de sustratos

El proceso de preparacién de sustrato es el mismo descrito en el capitulo anterior y se
encuentra en el apéndice A. El depdsito de la nanoestructura se realizé simultdneamente
sobre los tres sustratos silicio (100), cuarzo y zafiro plano-C (0001), de manera que la

muestra depositada tiene su muestra testigo, pero sobre otro sustrato.

3.2.3. Condiciones de crecimiento de la nanoestructura

Al igual que las monocapas, el método de crecimiento para la nanoestructura fue
sputtering DC pulsado con una frecuencia de 20 kHz (el efecto de la frecuencia de la
fuente DC sobre la morfologia de las peliculas de niobio se discute en el apéndice .

Previo al depésito, la cdmara de crecimiento del sistema sputtering fue evacuada hasta
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que el valor de la presién era menor a 1x 1078 Torr (~ 1x107% Pa). La tablaresume las
condiciones de depdsito empleadas para cada capa de la nanoestructura. Como se puede
observar desde la tabla la tinica variacion fue el blanco utilizado y los tiempos de
depdsito. Las condiciones, que se mantuvieron constantes durante el depdsito, se eligieron
para evitar o reducir el problema de oxidacién entre capas. Lo cual hace que el proceso
de fabricacién de la nanoestructura sea mas eficiente. Note ademads que la presion en la

camara de crecimiento durante el proceso de sputtering se mantuvo en un valor constante

de 5 mTorr.
Capa Al.01 Nb-01 AlL02 Nb02 Al03 Nbo03 Alr
Presién (mTorr) 5 5 5 5 5 5 5
Potencia de la fuente (W) 150 150 150 150 150 150 150
Frecuencia (kHz) 20 20 20 20 20 20 20
Pulso (ps) 5 5 5 5 5 5 5
Rotacién (rpm) 5 5 5 5 5 5 5
Voltaje Bias (V) 60 60 60 60 60 60 60
Flujo de gas (sccm) 13 13 13 13 13 13 13
Tiempo de depésito (mm:ss) | 00:48 16:00 00:48 16:00 00:48 16:00 00:10

Cuadro 3.1: Condiciones éptimas utilizadas en el proceso de sputtering para el depdsito
de la nanoestructura metal-superconductor Al/Nb (AP_RT).

3.2.4. Caracterizacion de la nanoestructura

Una vez que la nanoestructura Al/Nb (AP_RT) se deposité exitosamente, se caracterizéd
haciendo usé de las técnicas enlistadas a continuacién. La estructura cristalina se analizé
mediante la técnica de difraccién de rayos X (XRD). La morfologia de la superficie se
estudié a través de microscopia de fuerza atémica (AFM). La composicién quimica de las
primeras capas de la nanoestructura se examiné mediante espectroscopia fotoelectrénica
por Rayos X (XPS). Por ultimo, la funcién dieléctrica efectiva de la nanoestructura se
midié a través de espectroscopia elipsométrica. Detalles de las condiciones de medicién

haciendo uso de cada una de estas técnicas se presentan en el apéndice [C]
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3.3. Resultados y discusion

3.3.1. Difraccién de rayos X

La figura muestra el patrén de difraccién de rayos X de la nanoestructura Al/Nb
depositada sobre zafiro. Para descartar difracciones asociadas al sustrato, se incluyé el
patrén obtenido del sustrato de zafiro. Se aprecian claramente 3 picos asociados a las
difracciones de los planos con indices de Miller (110), (200) y (211) en 20 = 38.7°,
55.95° y 70°, respectivamente. Las difracciones corresponden a la estructura cristalina
cibica centrada en el cuerpo (bec) del niobio con ficha de referencia 01-089-5008 [14].
Se observa que la nanoestructura no tiene una orientacién preferencial ni un crecimiento
tipo monocristal sino m&s bien un crecimiento policristalino con textura en el plano (110).
Ademds, a partir del pico mds intenso (110), se calculé el tamano de los granos que
componen las capas de niobio de la nanoestructura y se obtuvo un valor de 15.46 nm de

acuerdo con la férmula de Scherrer [15].

I I I I

Sustrato de zafiro (0001)
Nanoestructura Al/Nb (AP_RT)
—— Nb Ref. Code 01-089-5008

Intensidad (u. arb.)

._.“.A‘ Lot A we A LlAn P
N AR ANv iy "

. (200) | ' 1‘(211)

(110)
|

40 50 60 70 80
20 (grados)

Figura 3.2: Patrén de difraccién de rayos X de la nanoestructura Al/Nb (AP_RT)
depositada sobre zafiro (0001) con los indices de los planos de niobio.
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3.3.2. Espectroscopia de fotoelectrones emitidos por rayos X

En la ﬁgura se observa el espectro de inspeccién XPS de la nanoestructura Al/Nb.
En este espectro se identifican senales de Nb, Al, C y O con sus respectivas energias
de enlace (en eV) marcadas con linea punteada (-.) y etiquetadas. Complementaria a la
ﬁgura en el panel (a) de la ﬁgura se observa el espectro de alta resolucion de XPS
de niobio. La senal de niobio 3d tiene picos asimétricos, Nb 3ds5,, aparece con un pico en
202.02 eV, mientras que Nb 3d3/, se observa en 204.72 eV. Lo que da una diferencia de
energia de enlace entre los picos A de 2.7 eV. Es claro que los valores mostrados en el
espectro de la figura E son bastante cercanos a los reportados |1 . Maés ain, en el
espectro de alta resolucion de niobio no se observa ninguna senal adicional que indique la

presencia de alguno de los 6xidos de niobio, senalando un proceso de depdsito limpio.
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Figura 3.3: Espectro de baja resolucién de espectroscopia fotoelectrénica por rayos-X
(XPS) de la nanoestructura Al/Nb (AP_RT).

De manera andloga, en el panel (b) de la figura se muestra el espectro de alta
resolucién de XPS de aluminio. En este espectro se observan dos contribuciones. La primera
en una energia de enlace de 72.49 eV que corresponde a la sefial de Al 2p. La segunda

aparece con una energia de enlace de 75.17 eV que corresponde al 6xido que se genera
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(a) Nb3dy, | (b) 6xido de Al
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Figura 3.4: Espectros XPS de alta resolucién de la nanoestructura Al/Nb (AP_RT), (a)
senial de Nb 3d, (b) senial de Al 2p, (c) senal de C 1s y (d) senal de O 1s.

sobre la capa de aluminio. Ambos valores son cercanos a los reportados de 72.6 eV y 75.6
eV para el aluminio 2p y el 6xido sobre la capa de aluminio, respectivamente .
Esta aseveracion acerca del éxido sobre la capa de aluminio se verifica a través de los
espectros de carbono y oxigeno. En el panel (c) de la figura se presenta el espectro
de alta resolucién de carbono. En este espectro estd presente la contribucion del éxido
nativo de aluminio con una energia de enlace de aproximadamente 286 eV. Este valor es
cercano a lo reportado por diversos autores que corresponde a carbono adventicio en el
oxido nativo de aluminio . Finalmente, en el panel (d) de la ﬁgura se expone el
espectro de alta resolucién de oxigeno. En el que existen 3 diferentes contribuciones. La
primera, en 531.1 eV que corresponde al 6xido de aluminio, a saber, Al;O3. La segunda y

tercera son de carbono enlazado a oxigeno con una energia de enlace de 532 eV y 533 eV,

respectivamente [18421].

A partir de la figura[3.4]se comprueba que, al exponer la nanoestructura a la atmésfera,
el oxigeno y el carbono adventicios no penetran la capa protectora de aluminio. El oxigeno
reacciona con el aluminio depositado en la capa protectora para formar éxido de aluminio

(Al20O3). Ademads, como se discutié en el capitulo de monocapas esta fina capa protectora
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es suficiente para impedir que el oxigeno se difunda hacia el interior de la nanoestructura

y reaccione con las capas de niobio oxidandolas.

El analisis de XPS indica que las capas de Nb y Al que conforman la nanoestructura
estan libres de oxigeno en su bulto. Asi, la estructura fabricada puede considerarse como un
sistema de placas apiladas de superconductor-metal, tal como fue disenada. Esto se debe
también a las condiciones planeadas para el depédsito de las capas de niobio y aluminio.
Estas condiciones permiten obtener un valor bajo de rugosidad que evita el efecto de

entremezclado de las capas que componen a la nanoestructura.

3.3.3. Microscopia de fuerza atémica

En la figura[3.5] se presenta la topograffa de la superficie de la tiltima capa de aluminio
que protege a la nanoestructura. Como se observa en la figura[3.5]la superficie de la capa es
homogénea, pero ya no tiene una microestructura granular como en el caso de las peliculas
de niobio (véase el capitulo . La superficie de la nanoestructura se asemeja a la espuma
marina. El anédlisis estadistico de los parametros de la superficie dan como resultado una

rugosidad cuadratica media de 4.1 nm.

Height Sensor 200.0 nm

Figura 3.5: Imagen de la morfologia de la superficie de la capa ultradelgada de aluminio
de la nanoestructura Al/Nb (AP_RT). La superficie medida es de 1 pm x 1 pm.
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3.3.4. Espectroscopia elipsométrica

La funcién diléctrica a temperatura ambiente de la nanoestructura se modelo como una
funcién dieléctrica efectiva, es decir, que no se tomo en cuenta la anisotropia del sistema.
El modelo de osciladores, utilizado previamente para modelar las peliculas de niobio, fue
suficiente para modelar la nanoestructura. Al analizar la funcién dieléctrica efectiva de la
nanoestructura, figura [3.6] es posible observar que esta tiene pardmetros mds parecidos
a monocapas de niobio que de aluminio. Esto se debe al alto valor del factor de llenado
de niobio de la nanoestructura f =~ 0.88. Entonces, la funcién dieléctrica efectiva de la
nanoestructura es mas parecida a una capa gruesa de niobio. Tomando en cuenta el diseno,
observamos que los grosores de las placas de niobio dominan sobre los grosores de las placas
de aluminio. Ademaés, el aluminio también es un metal que sigue un comportamiento de
Drude. La tabla muestra los valores de la frecuencia de plasma, amortiguamiento, y
parametros de los osciladores de Lorentz, que son muy parecidos a las monocapas de niobio
(compare estos valores con los de la tabla del capitulo de peliculas de niobio de baja
rugosidad y libres de oxigeno). Los detalles de este modelo de ajuste se presentan en el

apéndice [?].

-16 T T T T T T 4
1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0 4.5

w (eV)
Figura 3.6: Funcién dieléctrica de la nanoestructura Al/Nb (AP_RT).
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Parametro Eoco Wp Fd f1 wo1 Y1 f2 wWo2 Y2

Al/Nb (APRT) | 1.46 8.45 0.33 14.22 232 239 223 401 1.71

Cuadro 3.2: Valores de los parametros de ajuste de la funcién dieléctrica efectiva para la
nanoestructura Al/Nb (AP_RT).

3.4. Conclusiones

Se deposité exitosamente una nanoestructura compuesta de metal-superconductor,
a saber aluminio-niobio [Al/Nb (AP_RT)], que presenta una estructura policristalina.
Esto se ve principalmente a partir de la forma de los picos de difracciéon de rayos X. El
ensanchamiento de los picos de difraccién corresponde a un crecimiento policristalino [15].
Ademsds, de acuerdo con la férmula de Scherrer [15] los granos que componen los planos
de la nanoestructura tienen un espesor de tan solo 15.46 nm. La naturaleza granular de
las capas de Nb y Al que forman la nanoestructura se observé en las mediciones de la
superficie de las monocapas en el capitulo [2| de peliculas de niobio de baja rugosidad y
libres de oxigeno. También, a partir del patrén de difracciéon de rayos X se deduce que la
estructura cristalina de los granos no esta deformada por estrés. Lo anterior se debe a que
los picos de difraccién no tienen un corrimiento en los valores del dngulo 26 [15] con respecto
a la ficha de referencia indicada [14]. A partir del difractograma de la nanoestructura se
aprecia que los planos de niobio que componen a la nanoestructura tienen una estructura
cristalina ctibica centrada en el cuerpo (bce) con el plano dominante (100). La topografia
de la superficie de la nanoestructura es homogénea. Esto, como se discutié en el capitulo

es consecuencia de las condiciones de depdsito previamente seleccionadas.

El espectro de baja resolucién de XPS identific las seniales de los elementos presentes
en la nanoestructura, a saber, niobio, aluminio, carbono y oxigeno. A través de los espectros
de alta resolucion de XPS de los elementos presentes en la nanoestructura se observé lo
siguiente. En el espectro de Nb 3d aparecen dos picos que corresponden a Nb 3ds,, y Nb
3d3 /2. Las energias de enlace de estas senales son 202.02 eV y 204.72 eV, respectivamente.
Estos valores de energia de enlace estan bastante cercanos a lo reportado que es Nb
3ds/p = 202.4 eV y A =2.78 eV. Ademds, no se observa ninguna sefial asociada a 6xidos
de niobio. Mds aun, la asimetria de los picos estd acorde con la forma del espectro de

niobio puro, es decir, libre de 6xido.
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En el espectro de alta resoluciéon de XPS de aluminio estdn presentes dos senales. La
energia de enlace de estas senales es 72.49 eV y 75.17 eV. La primera senal estd asociada
a Al 2p. Mientras que la segunda proviene del 6xido sobre la fina capa protectora de
aluminio. Lo anterior corresponde con los valores reportados por diversos autores, que son
72.6 eV, para Al 2p, y 75.6 eV para el 6xido sobre la capa de aluminio. Los espectros
de alta resolucién de carbono y oxigeno comprueban la oxidacién de la superficie de la
capa protectora de aluminio y por consiguiente la no oxidaciéon de la capa de niobio de la
nanoestructura. El espectro de alta resolucién de carbono se compone de una senial. Tiene
una energia de enlace cercana a 286 eV. Este valor estd en concordancia con lo reportado

por varios autores para el éxido nativo de aluminio.

El espectro de alta resolucion de oxigeno muestra un pico ancho que consta de al menos
tres diferentes senales. La primera estd asociada al 6xido de aluminio, a saber, Al,O3 con
una energia de enlace de 531.1 eV. Esto comprueba no solo que la capa de aluminio se
oxida sino también que descarta la posibilidad de que el oxigeno se difunda mas alla de la
capa de aluminio y penetre dentro de la nanoestructura. Por ende, se comprueba que la
capa de niobio esta libre de 6xidos. Las seniales restantes corresponden a carbono enlazado

a oxigeno con energias de 532 eV y 533 eV.

La funcién dieléctrica a temperatura ambiente de la nanoestructura se midié mediante
espectroscopia elipsométrica. Para esto no se consideré la anisotropia de la nanoestructura,
sino que se model6 la funcién dieléctrica efectiva del sistema. Con esto, el modelo
de osciladores es suficiente para describir el comportamiento de la estructura. Los
pardametros elipsométricos se ajustaron con el modelo de osciladores de Drude-Lorentz.
El comportamiento que sigue la funcién dieléctrica es de tipo metal. La parte real de
la funcién dieléctrica tiene valores negativos. Mientras que la parte imaginaria valores
positivos. La funcién dieléctrica de la nanoestructura tiene el comportamiento esperado,
ya que, estd formada por niobio que es un metal de transicién y aluminio que es un metal
no ferromagnético. Ademas, de acuerdo con los espesores ninguno de los metales estd en

umbral de la percolacién, donde la funcién dieléctrica cambia en el caso de metales.

45



Bibliografia

1]

[2]

R. Kleiner, W. Buckel, Superconductivity: An Introduction, John Wiley & Sons (2016).

J.R. Schrieffer, J.S. Brooks, Handbook of High-Temperature Superconductivity Theory

and Experiment, Springer (2007).

K. H. Bennemann, J. B. Ketterson, Superconductivity: Volume 1: Conventional and
Unconventional Superconductors Volume 2: Novel Superconductors, Springer Science

& Business Media (2008).

R. Hott, R. Kleiner, T. Wolf, G. Zwicknagl, Review on Superconducting Materials,
Handbook of Applied Superconductivity, Wiley-VCH, 2016.

S. Bouscher, D. Panna, K. Balasubramanian, S. Cohen, D. Ritter, A. Hayat, Enhanced
Cooper- Injection into a Semiconductor Structure by Resonant Tunneling, Phys. Rev.

Lett., 128, 12, 127701 (2022).

M. Ramezani, I.C. Sampaio, K. Watanabe, T. Taniguchi, C. Sch, A. Baumgartner,
Superconducting Contacts to a Monolayer Semiconductor, Nano Letters, 21, 13, 5614
(2021).

C. Liu, C. Chen, X. Liu, Z. Wang, Y. Liu, S. Ye, Z. Wang, Zero-energy bound states
in the high-temperature superconductors at the two-dimensional limit, Sci. Adv., 6,

13, eaax7547 (2020).

I. I. Smolyaninov, V. N. Smolyaninova, Metamaterial superconductors,

Nanophotonics, 7, 5, 795 (2018).

W. H. Zhang, Y. Sun, J. S. Zhang, F. S. Li, M. H. Guo, Y. F. Zhao, H. M. Zhang,
J. P. Peng, Y. Xing, H. C. Wang, et al., Direct Observation of High-Temperature

46



BIBLIOGRAFf}A
BIBLIOGRAFIA

[10]

[11]

[13]

[17]

[18]

Superconductivity in One-Unit-Cell FeSe Films, Chinese Phys. Lett., 31, 1, 017401
(2014).

Y. Guo, Y. F. Zhang, X. Y. Bao, T. Z. Han, Z. Tang, L. X. Zhang, W. G. Zhu, E.
Wang, Q. Niu, Z. Qiu, et al., Superconductivity Modulated by Quantum Size Effects,
Sci. Rep., 306, 5703, 1915 (2004).

R. Yan, G. Khalsa, S. Vishwanath, Y. Han, J. Wright, S. Rouvimov, D. S.
Katzer, N. Nepal, B. P. Downey, D. A. Muller, et al., GaN/NbN epitazial

semiconductor/superconductor heterostructures, Nature, 555, 7695, 183 (2018).

T. Yu, J. Wright, G. Khalsa, B. Pamuk, C.S. Chang, Y. Matveyev, X.
Wang, T. Schmitt, D. Feng, D.A. Muller, H.G. Xing, D. Jena, V.N. Strocov,
Momentum-resolved electronic structure and band offsets in an epitaxial NbN/GaN

superconductor/semiconductor heterojunction, Sci. Adv., 7, 52, eabi5833 (2021).

S. Cortés-Lépez, S. L. Gastélum-Acuna, F. J. Flores-Ruiz, V. Garcia-Vazquez,
R. Garcia-Llamas, F. Pérez-Rodriguez, Berreman effect in bimetallic nanolayered

metamaterials, Optical Materials, 99, 109578 (2020).

G. Brauer, J. Jander, Die nitride des niobs. Zeitschrift fiir anorganische und

allgemeine Chemie, 270, 1-4, 160 (1952).
B. D. Cullity, Elements of X-ray Diffraction, Addison-Wesley Publishing (1956).

Q. Ma, R.A. Rosenberg, Angle-resolved X-ray photoelectron spectroscopy study of the
oxides on Nb surfaces for superconducting r. f. cavity applications, Appl. Surf. Sci.,

206, 1-4, 209 (2003).

Q. Ma, P. Ryan, J.W. Freeland, R.A. Rosenberg, Thermal Effect on the Oxides on Nb
(100) Studied by Synchrotron-Radiation X- ray Photoelectron Spectroscopy, J. Appl.
Phys., 96, 12, 7675 (2004).

V. Maurice, G. Despert, S. Zanna, P. Josso, M.-P. Bacos, P. Marcus XPS study
of the initial stages of oxidation of a2-Ti3Al and v-TiAl intermetallic alloys, Acta
materialia, 55, 10, 3315 (2007).

47



BIBLIOGRAFiA
BIBLIOGRAFIA

[19] S. Gredelj, A. R. Gerson, S. Kumar, G. P. Cavallaro, Characterization of aluminium
surfaces with and without plasma nitriding by X-ray photoelectron spectroscopy,

Applied Surface Science, 174, 3-4, 240 (2001).

[20] E. Hoque, J. A. DeRose, G. Kulik, P. Hoffmann, H. J. Mathieu, B. Bhushan,
Alkylphosphonate modified aluminum oxide surfaces, The Journal of Physical
Chemistry B, 110, 22, 10855 (2006).

[21] P. Motamedi, K. Cadien, XPS analysis of AIN thin films deposited by plasma enhanced

atomic layer deposition, Applied Surface Science, 315, 104 (2014).

48



Capitulo 4

Mediciones magnéticas a baja
temperatura de peliculas
superconductoras y la

nanoestructura

Resumen:

En este capitulo se presentan los resultados de mediciones magnéticas a baja
temperatura de las peliculas de superconductor, niobio, y la nanoestructura metal-
superconductor, aluminio-niobio. Se midi6 la susceptibilidad magnética AC de las
monocapas de niobio y de la nanoestructura en funcién de la temperatura. Para ello,
se utilizaron diferentes magnitudes del campo de excitacion. También, se midié la
magnetizacion de las monocapas y de la nanoestructura. Las mediciones se realizaron en
funcién del campo magnético aplicado a diferentes temperaturas. Los resultados muestran
temperaturas de transicién para de las monocapas en el rango de 8.44 K a 8.72 K.
Ademas, existe una mejora en la temperatura de transicién de la nanoestructura metal-

superconductor con respecto a las monocapas de superconductor.
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4.1. Introduccion

Desde el punto de vista de aplicacién, una nanoestructura de placas apiladas
superconductor (S)/X, donde X es un metal normal o un aislante, ya sea en bicapa
o nanoestructura puede utilizarse para desarrollar desde cavidades aceleradoras de
radiofrecuencia superconductora (SRF cavity) |1L|2] hasta sensores de transicién de borde
(TESs) [3]. Las cavidades aceleradoras estén sujetas a un campo de aceleraciéon RF que
induce un campo magnético oscilante en las paredes internas de la cavidad, mientras
que los TESs se usan en microcalorimetros y bolémetros criogénicos para la detecciéon de
radiaciéon en un amplio rango de frecuencias que cubre desde ondas milimétricas hasta

rayos gamma [4].

A pesar del amplio desarrollo tecnolégico para desarrollar dispositivos bicapas o
nanoestructura de S/X [5], existen cuestionamientos no resueltos en estos sistemas. Por
ejemplo, en una cavidad SRF la profundidad de penetracién del niobio A,, a 2 K es
de aproximadamente 45 nm, pero los mecanismos de disipacién estdn confinados a una
regién de profundidad A, sobre la cual las supercorrientes interactian fuertemente con los
6xidos superficiales del Nb [1]. Para este tipo de dispositivos, atin no hay una descripcién
clara del papel que juegan los éxidos del niobio en las propiedades superconductoras.
Se sabe que la superficie de peliculas de niobio expuesta al aire ambiente es propensa
a formar NbyOjs, NbO y NbOs,, causando efectos adversos como debilitamiento de sus
propiedades superconductoras, efectos de proximidad o ruptura de pares. No obstante, se
ha observado en uniones Josephson [5] que introducir una capa de altimina entre dos capas
de niobio puro mejora las propiedades superconductoras, pero si el niobio ha sido expuesto
al ambiente y después se coloca la capa de alimina se observa un debilitamiento en las
propiedades superconductoras. Beebe et al. 6], observaron que una pelicula de niobio
epitaxial depositada sobre MgO de 120 nm de espesor presentd una 7, de 9.6 K y un valor
de campo critico H.; de 140 Oe. En contraste, otra pelicula depositada bajo las mismas
condiciones, pero recubierta con 5 nm de oro mostré una 7, de 13.2 Ky H.; de 1600 Oe.
Ellos asignaron la mejora a una superficie de la muestra més suave, que da lugar a una
mejora de las propiedades superconductoras. Este comportamiento es extrano porque, de
acuerdo al efecto de proximidad (o efecto Holm-Meissner [7]), cuando un superconductor

se pone en contacto con un metal normal la T, siempre disminuye. Al cambiar el espesor de
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las peliculas individuales es posible sintonizar la T, de la pelicula superconductora. Asi, el
efecto de proximidad ha sido usado para sintonizar la temperatura critica de bicapas S/X,

tomando ventaja de la penetracién de los pares de Cooper al interior del metal [8+10].

Aqui, se ha abordado el problema de la oxidacién de superficies de niobio para
discriminar si la presencia o no de 6xidos de niobio tiene efecto en la superconductividad.
Para esto, se analizaron las propiedades magnéticas de monocapas de niobio con y sin
una capa protectora de aluminio de 4.6 nm de grosor. Se muestra, en el capitulo [2] de
este trabajo de tesis, a través de mediciones de espectroscopia de fotoelectrones inducidos
por rayos X que las monocapas de niobio son de muy alta calidad, como lo demuestra un
doblete limpio de la fotoemisién Nb 3d. Ademds, se emuld la anisotropia estructural de los
superconductores de alta temperatura critica (SATC). Para tal fin, se fabricé y caracteriz6
una nanoestructura [Al/Nb]s hecha de niobio sin sefial de 6xidos de niobio. El espesor de
las capas de niobio es d,, > 4¢,, y con espesor de las capas de aluminio de d, = 1/2¢,,, en
donde, &, representa la longitud de coherencia de los pares de Cooper de niobio en bulto
(39 — 40 nm |11]). Dicho sistema artificial [Al/Nb]3 laminar presenté un contraste en las
propiedades superconductoras y respuesta a campos magnéticos respecto a las monocapas

de niobio con y sin aluminio.

4.2. Meétodos y experimentos

4.2.1. Mediciones de susceptibilidad magnética AC

La susceptibilidad magnética [x(T)] de las muestras se investigé a través de mediciones
de esta propiedad con campo magnético AC. Se midieron la parte real [x'(T)] y la parte
imaginaria [x”(T")] de la susceptibilidad magnética de las monocapas y la nanoestructura
en el rango de temperatura de 5 K a 15 K. En estas secuencias de medicién la frecuencia del
campo magnético de excitacion AC se fijé en 5 kHz. Se emplearon diferentes magnitudes
de la amplitud del campo que van de 0.5 Oe (5 x 107° T) a 16 Oe. El campo magnético
aplicado es paralelo a la direccién de crecimiento de las monocapas y la nanoestructura, es
decir, perpendicular a los planos que definen las capas de niobio y las capas de aluminio-

niobio de la nanoestructura (véase la figura del apéndice @ Todas las mediciones se
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hicieron en un equipo de medicién de propiedades fisicas PPMS (por sus siglas en inglés
Physical Property Measurement System) DynaCool-9. Més detalles sobre la preparacién

de las muestras y de las condiciones de medicién se presentan en el apéndice

4.2.2. Mediciones de magnetizacion en funcion del campo

magnético

Se midié la magnetizaciéon en funcién de la intensidad del campo magnético de
las peliculas de niobio y la nanoestructura. Las mediciones se hicieron a diferentes
temperaturas de enfriamiento T de las muestras. De acuerdo con los valores de T,
observados en las mediciones de susceptibilidad magnética AC, las temperaturas de
enfriamiento seleccionadas fueron T' = 3 K, T = 8 K y T' = 13 K. La intensidad de
campo magnético se varié de -1000 Oe a 1000 Oe en diferentes ciclos. El primero va de 0 a
1000 Oe, el segundo de 1000 Oe a 0 Oe, el tercero de 0 Oe a -1000 Oe y el ultimo de -1000

Oe a 0 Oe. En el apéndice [D| se muestran mas detalles acerca del procedimiento utilizado.

4.3. Resultados y discusién

4.3.1. Susceptibilidad magnética AC

En la figura se observa la dependencia de la susceptibilidad magnética AC con
respecto de la temperatura para diferentes magnitudes del campo de excitacion. La figura
muestra las peliculas fabricadas sobre sustrato de cuarzo a I, = 300° C, con y sin capa
protectora de aluminio. El panel (a) corresponde a las mediciones de la monocapa de
niobio sin capa protectora de aluminio Nb (MC_300C). El panel (b) ilustra las mediciones
de la monocapa de niobio con capa protectora de aluminio Nb_Al (MC_300C). En ambos
paneles, se expone la componente real de la susceptibilidad magnética x'(T) en la parte
superior y la componente imaginaria de la susceptibilidad magnética x”(T") en la parte
inferior. Como se aprecia en la figura[f.I]ambas monocapas tienen una transicién al estado
superconductor. Para una amplitud del campo de excitacién de 0.5 Oe ambas monocapas

exhiben una transicién superconductora aguda en 7T, = 844 K y T, = 8.61 K para

52



CAPI‘TUL’O 4 MEDICIONES MAGNETICAS A BAJA TEMPERATURA
DE PELICULAS SUPERCONDUCTORAS Y LA NANOESTRUCTURA
4.3 RESULTADOS Y DISCUSION

(a) Nb (MC_300C) (b)Nb_Al (MC_300C)
5 6 7 8 9 10 11 12 5 6 7 8 9 0 11 12
5000 5000,
4000 4000
3000 3000!
2000! “ 2000
T
1000 1000
0 0 ‘
-1000 -1000 i
1500 1500 3
1200 1200F | ]
I |——H=050e
900 900 i [ H=100e
- ——H=15.00¢
5. 600 = 600 ——H=100e
H=12Oe
300 300 H=160e
0 0
2300 1 1 1 | 1 1 2300 1 1 1 ( 1 1 1
5 6 7 8 9 10 11 12 5 6 7 8 9 10 11 12
Temperatura (K) Temperatura (K)

Figura 4.1: Susceptibilidad magnética AC de las monocapas de niobio con respecto
de la temperatura para diferentes magnitudes del campo magnético de excitacién. La
temperatura del sustrato durante el depédsito de las peliculas de niobio se establecié en
T, = 300° C. En el panel (a) Nb (MC_300C) sin capa protectora de aluminio y en el panel
(b) Nb_Al(MC_300C) con capa protectora.

Nb_A1(MC_-300C) y Nb(MC_300C) respectivamente. Ademds, el ancho de la transicién
superconductora para la monocapa Nb_Al (MC_300C) es de AT, = 1.59 K, mientras que
para la monocapa Nb (MC_300C) es AT, = 2 K. El menor AT, para la muestra con capa
protectora de aluminio puede estar relacionado con una menor penetracion del campo AC,
mientras que la pelicula sin capa de aluminio los 6xidos de la superficie interaccionan de

manera adversa con las propiedades superconductoras.

La parte real de la susceptibilidad de las monocapas de niobio difiere de -1, el
valor que indica que toda la muestra esta en estado superconductor. Para convertir la
susceptibilidad medida por el equipo PPMS (una cantidad extensiva) en una cantidad
intensiva (susceptibilidad adimensional), se dividi6 entre el volumen de la muestra y se
multiplicé por 47 para tener la susceptibilidad en sistema internacional. Sin embargo,
para obtener un valor real de -1, se requiere medir la susceptibilidad de una muestra de

referencia de niobio. Es decir, niobio puro sin procesamiento adicional. Esta puede ser,
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por ejemplo, un cilindro, un cubo de niobio o incluso niobio puro en polvo. Al medir la
susceptibilidad de la referencia, se obtiene un factor de correcciéon. Dividiendo los valores
de susceptibilidad de las monocapas por este factor, la parte real de la susceptibilidad se

ajustara a -1.

En la figura se presenta la susceptibilidad magnética AC en funcion de la
temperatura y a diferentes magnitudes del campo de excitacion. Las curvas mostradas en la
figura[4.2] corresponden a las monocapas Nb (MC_RT) y Nb_Al (MC_RT) en los paneles (a)
y (b) respectivamente. A su vez, en el sector superior de los paneles (a) y (b) se muestra la
parte real x'(T") y en el sector inferior la parte imaginaria de la susceptibilidad magnética
X" (T) de cada muestra. La superficie de la monocapa Nb (MC_RT) no se protegié de
la oxidacién, mientas que la superficie de la monocapa Nb_Al(MC_RT) se protegi6
usando una fina capa de aluminio. Estas monocapas fueron depositadas bajo las mismas
condiciones de las monocapas Nb_Al (MC_300C) y Nb (MC_300C) con la tinica diferencia
de que no se usé calentamiento intencional del sustrato de cuarzo. En otras palabras, el
depésito de las monocapas Nb (MC_RT) y Nb_Al (MC_RT) fue a temperatura ambiente
(T, =RT). A partir de la figura[4.2]se observa que ambas monocapas tienen una transicién
superconductora aguda. Las temperaturas de transicién al estado superconductor son T, =
8.57 K para la monocapa Nb (MC_RT) y T, = 8.72 K para la monocapa Nb_Al (MC_RT).
El ancho de la transicién superconductora tiene un valor de AT, = 2.49 Ky AT, = 0.99
K para Nb(MC_RT) y Nb_Al (MC_RT) respectivamente, ambos medidos a partir de la
segunda meseta. El tener un ancho menor en la transicién superconductora AT, senala un
beneficio més de incluir una capa de protecciéon en las peliculas superconductoras de niobio
para proteccién contra la oxidacién. Esto porque facilita que la muestra en su totalidad,
al tener menos defectos provocados por la capa de 6xido superficial, pase al estado
superconductor. El contraste entre las peliculas depositadas a temperatura ambiente y
a 300° C indica un proceso de difusién de oxigeno posiblemente desde el sustrato [12], el
cual no es posible apreciar desde las mediciones de XPS (véase el capitulo . Debido a
que XPS tiene sensibilidad a los primeros 8 - 10 nm de la superficie. El comportamiento
de la susceptibilidad magnética de la nanoestructura Al/Nb (AP_RT) con respecto de la
temperatura se muestra en la figura En el panel superior de la figura se grafic
la parte la parte real de la susceptibilidad magnética x’(T) mientras que en el panel

inferior se ilustra la parte imaginaria de la susceptibilidad magnética x”(7T'), ambas en
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(a) Nb (MC_RT) (b)Nb_Al (MC_RT)
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Figura 4.2: Susceptibilidad magnética AC de las monocapas de niobio con respecto
de la temperatura para diferentes magnitudes del campo magnético de excitacién. La
temperatura del sustrato durante el depédsito de las peliculas de niobio se establecié en
T, =RT. En el panel (a) Nb (MC_RT) y en el panel (b) Nb_Al (MC_RT) con capa protectora

de aluminio.

funcién de la temperatura de la nanoestructura Al/Nb (AP_RT). Es importante recordar
que la nanoestructura Al/Nb (AP_RT) se deposité a temperatura ambiente. El cambio
en la respuesta magnética de la nanoestructura Al/Nb (AP_RT) se observa a través de
la variacién en la magnitud del campo de excitacién. En particular, para un campo de
excitacion de tan solo 0.5 Oe la nanoestructura tiene una temperatura de transicién al
estado superconductor de T, = 9.09 K. Por tanto, es evidente que existe un aumento en
la temperatura de transicién al estado superconductor de 5% y 6 % con respecto de las
monocapas de niobio depositadas a T, = 300° C (muestra Nb (MC_300C)) y a temperatura
ambiente (muestra Nb (MC_RT)), respectivamente. Entonces, el disefio de espesores de la
nanoestructura y la ausencia de éxidos de niobio pueden ser responsables del aumento en
la temperatura de transicién. Aunque cabe la posibilidad de que el aumento en la T, se
deba a un efecto de tamano, el diseno de la capa superconductora fue tal que su grosor

estd en el limite superior de los valores reportados para obtener una 7, constante [13}[14].
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Figura 4.3: Susceptibilidad magnética AC de la nanoestructura aluminio-niobio
(Al/Nb (AP_RT)) con respecto de la temperatura para diferentes magnitudes del campo
magnético de excitacion.

Ademas, a partir de las curvas de susceptibilidad de la nanoestructura Al/Nb se deduce
la morfologia de las capas que la componen. Lo anterior se debe a la doble caida en la
parte real x/(T) de la susceptibilidad magnética, acompaiada por un doble pico en la
parte imaginaria x”(T). Esto es una clara sefial de la naturaleza granular de las capas que
componen la nanoestructura . Asimismo, estas caracteristicas en las curvas de la
susceptibilidad magnética [x'(T) y x”(T)] estdn presentes en las monocapas de niobio (ver
figuras y . Es decir, que las monocapas también tienen una naturaleza granular.

Esto se habia observado previamente en las mediciones de la superficie de las monocapas
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mediante AFM (ver capitulo . La forma de las curvas de susceptibilidad magnética

confirma esta naturaleza granular.

Por otro lado, como se aprecia en la figura conforme la magnitud del campo de
excitacién aumenta la temperatura de transiciéon disminuye. Este comportamiento estéd
en concordancia con que por debajo de H.; la temperatura de transicién disminuye
conforme el campo magnético externo aplicado aumenta [11]. Ademds para valores de
H menores que el campo critico inferior H.; la muestra en su totalidad esta en el
estado superconductor [11]. Sin embargo, no se determino el valor exacto de H. para
las muestras aunque suponemos que se encuentra por debajo de los 100 Oe, como se
explica en la seccién Este mismo comportamiento también estd presente en las
monocapas de niobio (ver figuras y 4.2)). No obstante, incluso tomando en cuenta la
magnitud mas grande de campo (16 Oe), el valor de la T, de la nanoestructura esta por
encima de los valores de T, de las monocapas con una magnitud de campo de tan solo
0.5 Oe (que representa el valor més alto de 7. de las monocapas). Mds atin, el valor
de la temperatura de transiciéon de la nanoestructura con un campo de excitacién de
16 Oe es mayor que el valor de la temperatura de transicion de las monocapas para
cualquiera de los campos de excitacién. El menor decremento de la temperatura critica de
la nanoestructura Al/Nb (AP_RT) al aumentar el campo magnético aplicado indica una

mejora de la nanoestructura con respecto a las monocapas.

En la tabla se encuentran los valores de la temperatura de transiciéon (7.)
y los valores del ancho de la transicién superconductora (AT.) de las monocapas
de niobio [Nb (MC_300C), Nb_Al(MC_300C), Nb (MC_RT) y Nb_Al(MC_RT)] y de la
nanoestructura [Al/Nb (AP_RT)] para las diferentes intensidades de campo magnético.
Las caidas del valor de la temperatura de transicién de las monocapas van desde 0.06 K
hasta 0.13 K tomando en cuenta el valor de T, a un campo de excitaciéon de 0.5 Oe y de 16
Oe. Mientras que la caida del valor de la temperatura de transicién de la nanoestructura
es de 0.19 K tomando en cuenta los valores de T, a 0.5 Oe (T, = 9.09 K) y 16 Oe (T, = 8.9
K). Ademads, a partir de los valores de la tabla se observa que en todos los casos
analizados la temperatura de transicién de la nanoestructura es superior a la temperatura

de transicién de las monocapas.
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H(Oe) Muestra T. (K) | AT, (K)

Nb (MC_300C) 8.61 1.62
Nb_A1(MC_300C) | 8.44 1.59
0.5 Nb (MC_RT) 8.62 2.12
Nb_Al (MC_RT) 8.8 1.04
Al/Nb (AP_RT) 9.09 3.05
Nb (MC_300C) 8.61 1.2
Nb_A1(MC_300C) | 8.44 1.45
1 Nb (MC_RT) 8.6 2.13
Nb_Al1(MC_RT) 8.79 1.6
Al/Nb (AP_RT) 9.09 3.13
Nb (MC_300C) 8.6 3.16
Nb_AI(MC_300C) | 8.46 1.96
5 Nb (MC_RT) 8.54 2.54
Nb_AlI(MC_RT) 8.78 1.7
Al/Nb(APRT) | 9.09 3.27
Nb (MC_300C) 8.59 2.84
Nb_A1(MC_300C) | 8.39 3.09
10 Nb (MC_RT) 8.52 3.02
Nb_Al(MCRT) | 877 2.84
Al/Nb(APRT) | 9.08 2.01
Nb (MC_300C) 8.52 2.74
Nb_A1(MC_300C) 8.43 3.59

12 Nb (MC_RT) 8.51 3
Nb_Al(MC_RT) 8.77 2.55
Al/Nb (AP_RT) 9.05 2.06
Nb (MC_300C) 8.54 2.84
Nb_AI(MC_300C) | 8.38 2.94
16 Nb (MC_RT) 8.49 2.87
Nb_Al(MC_RT) 8.76 2.9
Al/Nb (AP_RT) 8.9 2.41

Cuadro 4.1: Valores de la temperatura de transicién (7.) y ancho de la transicién
superconductora (AT.) de las monocapas de Nb y la nanoestructura Al/Nb (AP_RT) a
diferentes campos de excitacion.
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4.3.2. Magnetizacién en funcién del campo

En la figura de izquierda a derecha, se observa el comportamiento de la
magnetizaciéon con respecto del campo magnético aplicado de las monocapas sin capa
protectora de aluminio Nb (MC_RT), con capa protectora de aluminio Nb_Al (MC_RT) y
la nanoestructura Al/Nb (AP_RT). De arriba hacia abajo se presenta la magnetizacién de
estas tres muestras para tres distintas temperaturas de enfriamiento, ' =3 K, T'=8 K
y T = 13 K. La temperatura de T' = 3 K estd por debajo de la T, de las monocapas y de
la nanoestructura, como se verifica desde la tabla La temperatura de T' = 8 K esta
también por debajo de la T,, pero muy cercana a la frontera de la T,.. La temperatura de

T = 13 K esta al menos 3.5 K por encima de T..

Magnetizacion vs Campo magnético aplicado a T'=3 K

Desde la figura (a)-(c) se observa que la magnetizacién de las monocapas de
niobio y la nanoestructura Al/Nb(AP_RT) es irreversible, con un lazo de histéresis
distinguible. La forma de las curvas de histéresis corresponde a la de un superconductor
tipo II y la mayor parte de la curva senala la presencia de un estado mezclado donde
coexiste el estado superconductor con unidades cuantizadas de flujo magnético llamados
vértices o fluxones [11]. La magnetizacién de las muestras es tal que se opone al campo
magnético aplicado para impedir que este campo magnético penetre al interior de la
muestra, buscando cumplir B = 0 en el centro de la muestra. No obstante, debido a
la naturaleza granular de las muestras, el campo magnético aplicado penetra conforme su
magnitud aumenta y se ancla en las regiones existentes entre los granos que conforman la

pelicula [16}/19}20]; note el cambio en la escala de la magnetizacién entre muestras.

Al comparar la magnetizacién entre monocapas, se observa que la muestra con capa
protectora de aluminio Nb_Al (MC_RT) tiene una magnetizacién mayor que la muestra
sin capa protectora de aluminio Nb (MC_RT). Como se observé desde mediciones de XRD
y morfolégicas, las muestras tienen una estructura policristalina con morfologia granular,
asi, en la muestra sin capa protectora de aluminio un proceso de oxidaciéon ocurre una vez
que la muestra es extraida de la cAmara de crecimiento. Esta oxidacién de la superficie del

niobio hace que los atomos de oxigeno se difundan dentro de los granos, méas préximos a
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la superficie, como impurezas intersticiales, causando una reduccién de la magnetizacién
como se observa en la figura[£.4] La capa de aluminio, por su parte, previene la oxidacién
de la superficie de la muestra, evitando el proceso de difusién de dtomos de oxigeno.
Asi, la capa protectora de aluminio previene la formacion de mas sitios de anclaje aparte
de las regiones entre granos. Lo que beneficia que la magnetizacién se oponga al campo
magnético externo al tener menos regiones con defectos por las que pudiese penetrar el

campo magnético.

Por otra parte, existe un aumento en la magnitud de la respuesta magnética de la
nanoestructura respecto de su contraparte en monocapa. Lo anterior puede deberse a una
mejora de la respuesta magnética como consecuencia del diseno de la nanoestructura, es
decir, debido a la configuraciéon de apilamientos de capas superconductoras. Sin embargo,
un efecto de tamano por aumento en la cantidad de material y una disminucién de las
regiones entre granos al usar la configuracién de apilamientos podrian explicar también el

aumento.

Estas curvas de magnetizacién obtenidas a 7' = 3 K no tienen cambios abruptos en
los valores de magnetizacién con respecto a pequenas variaciones del campo magnético,
es decir, no hay presencia de multiples picos cuando la variacién del campo magnético
es pequena. Esto indica que las peliculas y la nanoestructura tienen pocos defectos, los
cuales suelen causar fluctuaciones en los valores de magnetizacién cuando la variacién del
campo magnético es pequeiia como se ha observado en la Ref. [21]. En ese trabajo, los
autores senalan que las fluctuaciones de la magnetizacion estan asociadas a los vértices
que se generan en el material, debido a defectos quimicos y morfolégicos presentes en la
muestra. Ademds, los autores de [21] muestran la magnetizacién en funcién del campo
magnético para una ldmina (foil) de niobio policristalina, con la direccién del campo
magnético perpendicular al plano de la ldmina, en donde se observan fluctuaciones de la
magnetizacion debidas al anclaje de los vortices en los defectos que existen en la muestra.
Dicho comportamiento de la magnetizacién en funcién del campo magnético aplicado no se
observa en las muestras que se fabricaron en este trabajo de tesis. Ademads, de acuerdo con
los resultados de XPS presentados en el capitulo[2] las muestras de esta tesis estan libres de
oxigeno en su bulto, lo que reduce la ocurrencia de defectos quimicos por enlazamiento de

niobio con dtomos de oxigeno. Entonces, la difusién de los dtomos de oxigeno en la pelicula
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Nb (MC_RT) debe encontrarse en la vecindad de la superficie de la pelicula y no genera
una cantidad considerable de defectos. De otra forma afectarian la magnetizacién de la

pelicula causando fluctuaciones en los valores de magnetizacién como ya se ha senalado.

Magnetizacion vs Campo magnético aplicado a T'=8 K

La figura (d)-(f) presenta la magnetizacién de las muestras a una temperatura de
enfriamiento de T" = 8 K. Esta temperatura es cercana a las temperaturas de transicién de
las monocapas y la nanoestructura, pero ain se mantiene por debajo (véase la tabla .
Una vez mas, es notorio el lazo de histéresis de la magnetizacién por lo que la magnetizacién
de todas las muestras es irreversible. No obstante, la forma de estos lazos de histéresis es
diferente con respecto de la forma que se observa a una temperatura de 7' = 3 K, comparese
por ejemplo el panel (a) con el panel (d), ambos corresponden a la muestra Nb (MC_RT).
Esto se debe a que al aproximarnos a la temperatura de transiciéon el niimero de regiones
de la pelicula de Nb en el estado superconductor disminuye y la cantidad de regiones en el
estado normal aumentan. Entonces, la magnetizacién total de la pelicula ya no contrarresta
por completo el campo magnético externo. Por lo que, al aumentar la intensidad del campo
magnético se destruye la superconductividad de algunos granos que resulta en un aumento

de la cantidad de granos, que forman regiones, en estado normal de la pelicula [16].

La curva de magnetizacion a T = 3 K puede entenderse como si al disminuir la
temperatura de la pelicula desde T' = 8 K hasta T' = 3 K la curva de magnetizacién se
alarga, por lo que es necesario aplicar una mayor intensidad de campo magnético para crear

regiones en estado normal de la pelicula y observar la disminucién de la magnetizacion.

De manera similar a lo observado en las curvas de magnetizacién a T' = 3 K, para las
curvas a T' = 8 K se observa que el lazo que va de 0 Oe a 1000 Oe no presenta picos; esto
también confirma que las muestras tienen pocos defectos de acuerdo con lo reportado por
Wilde et al. [23]. Ahi, los autores reportan el momento magnético en funcién del campo
magnético para diferentes muestras de niobio con y sin defectos en su estructura. De
acuerdo con ese reporte, las muestras que tienen defectos tienen una curva de momento
en funcién del campo con picos y saltos en los valores de momento al variar el campo

magnético. En otras palabras, la curva de momento en funcién del campo no es una curva
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suave. En contraste, las muestras que tienen menores o estan libres de defectos presentan
una curva suave de momento en funcién del campo magnético aplicado. Para modular
los defectos, los autores realizaron variaciones en el voltaje de polarizacion y temperatura
del portasustratos durante el proceso de depdsito sputtering. Las curvas méas suaves de
momento en funcién del campo magnético aplicado las obtuvieron para una polarizacién
de -120 V y una temperatura de sustrato de 700° C. En el caso de las muestras presentadas
en la figura[4.4] las condiciones de depésito entre ellas son las mismas, sin calentamiento
intencional del sustrato y con voltaje de polarizaciéon de -60 V. Esto representa una ventaja
en el proceso de depédsito ya que requiere de menos tiempo de enfriamiento y por ende
menor tiempo de fabricacién de cada muestra. Ademds de que se obtienen muestras con

pocos defectos sin necesidad de variar las condiciones de los procesos de depdsito.

Realizando una comparacién entre las curvas de magnetizacién de las monocapas y
de la nanoestructura, en principio parece que se han logrado mejorar las propiedades
superconductoras a partir de la elaboracién de la nanoestructura. Esto porque se ve en
la escala de curva que es necesario aplicar un campo magnético mas intenso para que
la magnetizacion de la nanoestructura decaiga. Esto se traduce a que la nanoestructura
tiene un campo magnético critico superior de mayor magnitud que el de las monocapas, no
mostrado en las curvas de magnetizacién ya que requiere de aplicar un campo magnético
de mayor magnitud que el maximo utilizado en estas curvas. El valor del campo magnético
critico superior H.o se obtiene del valor de campo magnético externo aplicado para el que
la magnetizacién se anule. Como se observa en las curvas para T = 8 K el valor de la
magnetizaciéon atn no alcanza el cero (obsérvese por ejemplo el valor de la magnetizacién
de las curvas cuando H = 1000 Oe). Por ello el campo critico superior para todas las
muestras tiene una magnitud mayor a 1000 Oe. Para descartar que la mejora en la
magnetizacion de la nanoestructura con respecto a las monocapas se deba a un efecto de
tamafio (o de la cantidad del material superconductor depositado) se requiere comparar
la magnetizaciéon de la nanoestructura con una pelicula de niobio que tenga el mismo
espesor de la nanoestructura y con esto comparar los valores de campo magnético critico
superior de la nanoestructura y la pelicula de niobio. Esto se ha identificado como un area

a abordar en futuros trabajos con diferentes nanoestructuras.

Con respecto al campo magnético inferior de las monocapas y la nanoestructura, se
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observan indicios del comportamiento lineal de la magnetizacion en la regién por debajo
de los 100 Oe (obsérvese por ejemplo la parte lineal de la curva de magnetizacién de
la nanoestructura cuando H varfa de 0 a ~ 50 Oe). Para confirmar esta suposicién, se
debe realizar una medicién con mayor numero de datos por debajo de los 100 Oe para
todas las muestras y de esta manera observar la region donde la magnetizacién sigue un
comportamiento lineal. Esto estd en concordancia con los valores reportados para H.; de
muestras de niobio puras reportadas en la Ref. [24] donde al aproximarse a la T, de las
muestras el campo magnético critico inferior estd préximo a los 100 Oe. Mientras que, el
valor del campo critico superior que es mayor a los 1000 Oe va de acuerdo con los valores
medidos en la Ref. [25] donde se hallé un campo critico superior de una hoja de niobio de

2500 Oe.

Magnetizacion vs Campo magnético aplicado a T'= 13 K

Por tltimo, en los paneles (g) - (i) de la ﬁgurase presentan las magnetizaciones de las
muestras a una temperatura de enfriamiento de 13 K. Esta temperatura es mayor que las
temperaturas de transicién de las muestras (ver tabla. Por lo anterior, las monocapas
y la nanoestructura ya no estan més en el estado superconductor. A esta temperatura la

magnetizacién de las muestras es reversible y ya no tiene el lazo de histéresis.

Modelo de Bean

El modelo de Bean [11,[22] requiere de modificaciones para poderse utilizar en la
descripcién de los lazos de magnetizacién en funcién del campo magnético aplicado
(ﬁgura de las muestras de esta tesis. Se debe analizar que modificaciones se requieren
para aplicar el modelo debido a las diferencias en la configuracién geométrica de los
superconductores. El modelo de Bean considera un superconductor cilindrico tipo II al
que se le superpone un campo magnético dirigido paralelamente al eje del cilindro [11}22].
En el caso de las peliculas de niobio y la nanoestructura, la direccién del campo magnético
aplicado es perpendicular a la superficie de las peliculas, como se muestra en el apéndice [D}
Por lo que las lineas de campo magnético tienen que rodear la muestra cuando se encuentra

por completo en el estado superconductor, a diferencia del caso del cilindro estudiado por
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Bean. Por lo que se debe estar generando una densidad de corriente en el plano de la
superficie de la pelicula. Ademas, en el caso de las monocapas de niobio y la nanoestructura
el campo magnético debe estar penetrando primero en las regiones con defectos o regiones
entre los granos que conforman la pelicula de manera que podria existir enclavamiento
de los vértices. Es decir, a diferencia del modelo de Bean, los vértices en las regiones en
estado normal (en los sitios de enclavamiento) de las peliculas de Nb y la nanoestructura
pudiesen tener una densidad de corriente critica heterogénea. En general, la forma en que
las lineas de flujo magnético penetran en estas regiones no superconductoras puede ser
muy complicada. Debido a estas razones el modelo de Bean original no puede aplicarse
para explicar el comportamiento de la histéresis de la magnetizaciéon aun cuando a primera
vista existe una gran similitud de las curvas. Para explicar claramente cudl es el origen
de la histéresis en las curvas de magnetizacion se requiere del desarrollo de un modelo
microscépico que explique también el comportamiento relacionado con la temperatura de
enfriamiento y de transicion de las peliculas, esto debido a que las peliculas de niobio
son delgadas. Sin embargo, el desarrollo de una teoria microscépica que explique la
superconductividad de las peliculas de niobio y la nanoestructura excede los objetivos

planteados para esta tesis.
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CAPI‘TUIiO 4 MEDICIONES MAGNETICAS A BAJA TEMPERATURA
DE PELICULAS SUPERCONDUCTORAS Y LA NANOESTRUCTURA
4.4 CONCLUSIONES

4.4. Conclusiones

En este capitulo se presentaron las propiedades superconductoras de peliculas de niobio
con y sin capa protectora de aluminio depositadas bajo una temperatura de sustrato de
300° C y temperatura ambiente. Se mostré que la capa protectora de aluminio causa
una mejora en las propiedades superconductoras de las monocapas debido a la ausencia de
6xidos de niobio. Ademads, se mostré que las peliculas depositadas a temperatura ambiente
presentan una 7T, mayor que las depositadas a 300° C debido a la ausencia de difusién
de atomos de oxigeno desde el sustrato. Por otro lado, se diseno y fabricé una estructura
nanoestructura de [Al/Nb]s con un espesor de la capa conductora mayor a 4¢&,, vy espesor
de metal de aproximadamente 1/2¢,, . Los depésitos de las peliculas de niobio y aluminio se
hicieron a temperatura ambiente. Los resultados de susceptibilidad magnética mostraron
un aumento de la T, respecto a las monocapas. El responsable del aumento en la T, puede
ser la estructura que emula un superconductor de alta temperatura critica. A pesar de
que las capas de niobio tienen un espesor de 160.2 nm, el cual estd en el valor de grosor
donde el niobio presenta valores estables de T,, una mejora en la T, por efecto de tamano

no puede ser descartada.

Finalmente, se presentaron los lazos de magnetizacién con respecto al campo magnético
de la nanoestructura para tres temperaturas, por debajo, alrededor y por encima de la
T.. Se observé la ocurrencia de lazos histeréticos de magnetizacion para temperaturas por
debajo y alrededor de la T, mientras que por encima de la T, la histéresis desaparece. La
forma de las curvas de magnetizacion para las temperaturas por debajo de la T, sefialan que
las muestras estan en el estado mixto. No se observan saltos abruptos en la magnetizacion
de las muestras lo que indica que se tienen especimenes con una cantidad casi nula de
defectos. De acuerdo con la forma de las curvas de magnetizacion, el campo critico inferior
H_., de las monocapas estd por debajo de 100 Oe. Mientras que el campo critico superior
H 5 estd mas alld de 1000 Oe. Se descubri6 otra mejora de la nanoestructura con respecto a
las monocapas en los valores de la magnetizacion, que al ser mayor implica que los campos

criticos de la nanoestructura tienen valores més altos que los de las monocapas de niobio.
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Capitulo 5

Electrodinamica de
metamateriales a base de
superconductor a alta

frecuencia

Resumen:

En este capitulo se presenta el formalismo tedrico desarrollado para analizar
metamateriales hechos a partir de arreglos periddicos de capas alternantes. Este método
toma en cuenta el formalismo de Fourier en transformada finita para analizar la
dependencia periédica del sistema. Ademads, se toma en cuenta la funcién dieléctrica de
las capas constituyentes de la metaestructura. Se estudié el caso general en donde la luz
incide de manera oblicua en la metaestructura. Con el formalismo desarrollado es posible
calcular los espectros de difracciéon hacia el medio incidente y el sustrato en donde se

encuentra la metaestructuraEl

1Este capitulo contiene una adaptacién de algunas secciones del articulo Enhanced THz transmission
through a grating with layered high-temperature superconductor (ver la seccién de Publicaciones).
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5.1. Introduccion

El control de las propiedades de los materiales a partir del diseno ha sido un tema de
gran interés en la comunidad cientifica durante muchos anos; esto trajo consigo el desarrollo
de los metamateriales [1H3]. Los metamateriales son estructuras artificiales compuestas
que tienen propiedades inusuales en comparacién con los materiales convencionales
existentes en la naturaleza |IH4]. Es asi que, en afios recientes, los metamateriales han
abierto nuevas posibilidades de mejorar e incluso sintonizar las propiedades de interés,
electromagnéticas, acusticas, eldsticas y térmicas, entre otras, de los sistemas diseniados.
Las mejoras que aportan los metamateriales proceden de las estructuras disenadas y no de
la composicién [2H4]. Sin embargo, una eleccién adecuada de los materiales constituyentes

es trascendental para la obtencion de dicha mejora.

Histéricamente, el concepto de metamaterial proviene del trabajo de Veselago quien
explor6 la posibilidad de tener un material con permitividad eléctrica y permeabilidad
magnética ambas negativas [5] y de los trabajos de Pendry [6] y Smith [7] disefiando
arreglos de materiales que mostraban la propiedad propuesta. Desde entonces, los
metamateriales estan estrechamente relacionados con el diseno y la mejora de la respuesta

electromagnética.

Es asi como han surgido metamateriales electromagnéticos en el rango de
radiofrecuencias y microondas as{ como en Terahertz e infrarrojo [|4]. Esto mediante
el diseno inteligente a través de variaciones estructurales, como variaciones en las
constantes de la red periddica de los metamateriales [1,[3]. O bien, combinar estas
variaciones estructurales con la incorporacion de materiales activos como superconductores

o materiales bidimensionales [1}3}[4].

En este capitulo se presenta un método, basado en el formalismo de Fourier, para
estudiar la difraccién de una metaestructura. La metaestructura estd compuesta por un
superconductor con estructura laminar proximo a un dieléctrico. Ademds, se toma en
cuenta la dependencia respecto de la frecuencia de la permitividad de la metaestructura
asi como la dependencia espacial. También, para acercarse a los esfuerzos experimentales
para fabricar este tipo de metaestructuras, se ha tomado en cuenta que la metaestructura

yace sobre un sustrato de vidrio. Finalmente, el formalismo desarrollado puede aplicarse
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para estudiar otro tipo de metaestructuras no necesariamente compuestas por un material

laminar y un dieléctrico.

5.2. Formalismo teorico

Figura 5.1: Diagrama de la metaestructura periddica formada por capas alternantes
de superconductor laminar y dieléctrico, sobre un sustrato de vidrio. Las capas de
superconductor se denotan por €, y las de dieléctrico por ¢,,. El periodo en la direccién z se
denota por a, y el tamano de la capa superconductora es I;. La metaestructura es infinita
en la direccion del eje x y tiene un espesor d en la direccién del eje z. Para comprender mejor
la estructura laminar del superconductor, se presenta un acercamiento en donde los planos
rojos y amarillos representan los planos superconductores y dieléctricos, respectivamente.
Se supone una onda electromagnética, con vector de onda ¢, que incide en la parte superior
de la metaestructura. Los haces difractados por la metaestructura tienen vectores de onda
qry E, dirigidos hacia el medio incidente y el sustrato de vidrio, respectivamente.

El sistema de estudio es una metaestructura hecha de capas alternantes de dieléctrico
y superconductor con estructura laminar que yace sobre un sustrato de vidrio. La
metaestructura se considera de extension infinita, pero de espesor finito d como se observa
en la figura Ademads, se encuentra inmersa en vacio. El sistema de coordenadas se

escoge tal que el eje = se encuentra a lo largo de la metaestructura y el eje z en la
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direccién del espesor de la metaestructura. De esta manera, la metaestructura divide al
espacio en tres regiones. La primera es en donde se encuentra el medio incidente (aire)
z < 0. La segunda se localiza a lo ancho de la metaestructura, es decir, 0 < z < d. La

tercera ocupa el espacio del sustrato de vidrio d < z.

En el medio incidente (z < 0) se encuentran la onda electromagnética plana incidente
y las ondas difractadas por la metaestructura. El campo eléctrico de la onda incidente,
E;—, estd polarizado en la direccién del eje y, por lo que las ondas difractadas por la

metaestructura tienen la misma polarizacién. El campo eléctrico total en z < 0 se escribe

en la siguiente forma

—

Bi(z,2) = | BT 4+ 3 B(G) e (@7t | g, (5.1)
G,

£

en donde w es la frecuencia de las ondas electromagnéticas,

7, =(2.,0,q.), (5:2)

representa el vector de onda incidente cuyas componentes son ¢, = (w/c)senf; y
q, = (w/c) cosb;, c eslavelocidad de la luz en el vacio y 6; simboliza el 4ngulo de incidencia
de la onda electromagnética (el formalismo describe el caso general de incidencia oblicua,
aunque en la figura se muestre el caso de incidencia normal). De manera similar, los
vectores de onda de las ondas difractadas se escriben como

CTD (Gz): (qz + Gz707 _QE (G )) (53)

x

con G, =2mn, /a,, n, =0,£1,+2... y

*(G,) =\ (w/e) — (g, + G,)2. (5.4)

Por otro lado, en el sustrato de vidrio (d < z, regién 3) el campo eléctrico total de las

ondas electromagnéticas planas transmitidas se expresa como

E(,2) =Y E(G,) e @)ty (5.5)
G,
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en donde

k(G) = w/o), — (g +G.)? (5.6)

representa la componente en la direcciéon del eje z de los vectores de onda de las ondas
transmitidas hacia el sustrato de vidrio y ¢, denota la permitividad eléctrica del sustrato

de vidrio que se considera constante.

La permitividad de la metaestructura se modela mediante un tensor de permitividad.
Dada la polarizacién de la onda electromagnética la componente que es util corresponde
al valor principal en la direccién del eje g, es decir, ey que depende de la coordenada x a

través de la siguiente relacién

Es xj—%<x<xj+l§ T, =jaz jEZ,
ey(z) = (5.7)

l
S —
& T, +5 <z<=m,

ok

l, es la longitud de las capas superconductoras en la metaestructura, a, representa
el periodo de la metaestructura, ¢, la permitividad de las capas dieléctricas y ¢, la

permitividad de las capas superconductoras.

Debido a la periodicidad de la metaestructura en la direccién del eje x, su permitividad
ey (5.7) asi como el campo eléctrico E (z, z) dentro de ella, se expanden mediante una serie

de Fourier en las formas respectivas siguientes

gw) = Y &G, %, (5.8)
G,

E(z,z) = ZeiquE(Gx,z) e'Ge . (5.9)
G,

]

El campo eléctrico en todo el espacio obedece las ecuaciones de Maxwell, en particular
dentro de la metaestructura se propone una solucién en forma de onda electromagnética
plana. Gracias a lo anterior, se obtiene la expresién siguiente que describe el campo

eléctrico dentro de la metaestructura

iG.

(0. + G +G?) E(G,,G.) = = [E(G.,d) - E(G,,0)]
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1[0 0
i lpECLa-5EG0)| -

sen (

(%)2 %: ©08, o + A ((g

x

&)

lS
)S) E (G;,Gz) , (5.10)

~

G -G
—G)

i

]

en donde Ae = ¢, — ¢, es el contraste dieléctrico y f = I, /a, representa la fraccién de
llenado de superconductor en la celda unitaria de la metaestructura. En la ecuacién
se ha considerado también la transformada finita de Fourier del campo eléctrico en la
direccién del eje z,

1 ¢ :
E(G,,G.) = E/ E(G,,2)e %*dz, (5.11)
0
con G, =2mn,/dyn, €Z.

En la ecuacién aparece el campo eléctrico evaluado en las interfaces entre el
vacio y la metaestructura [z = 0; E (G,,0)] y la metaestructura y el sustrato de vidrio
[z=d; E(G,,d)], asi como la primera derivada del campo eléctrico respecto de la
coordenada z en las interfaces antes mencionadas. Luego, al aplicar las condiciones de
frontera de las ecuaciones de Maxwell y sustituirlas en la ecuacién se obtiene un
sistema de ecuaciones algebraicas de primer grado, no homogéneo, para las amplitudes
E(G,,G.), E, (G,) y E,(G,). El sistema de ecuaciones se resuelve numéricamente y
se calculan las intensidades relativas de las ondas electromagnéticas difractadas por la

metaestructura hacia el vacio

| Eon) [P 1Rq(na))|
R, (w)= E, o (5.12)
y el sustrato de vidrio
E.(n)]* Rk (ny)
T = | L= z . 1
) = | Bl B (5.13)

5.2.1. Modos localizados en una barra de superconductor

Ahora se estudia la propagaciéon de ondas electromagnéticas dentro de una guia de
ondas hecha de superconductor de alta temperatura critica. La guia de onda consiste de
una barra de SATC con seccién transversal rectangular que estd rodeada por aire y se

encuentra sobre un sustrato de vidrio. En la figura [5.2 se muestra un esquema de la barra
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de superconductor de alta temperatura critica. Como se observa en la figura[5.2] los planos
superconductores son perpendiculares al eje y. Los espesores de la barra son [, y d en la

direccién de los ejes x y z, respectivamente.

Superconductor {~_ A
laminar de
alta T, o
S Sustrato
\— ] de vidrio
Capa _
dieléctrica T
A
> ls
VA
Yy
Capas
superconductoras

—d-

Figura 5.2: Barra con seccién transversal rectangular, hecha de superconductor laminar
de alta T¢, rodeada por aire y sobre un sustrato de vidrio. El espesor de la barra es [, en
la direccién del eje x y d en la direccién del eje z. En el superconductor laminar, las capas
superconductoras se representan mediante los planos en color rojo mientras que las capas
dieléctricas por planos en color amarillo.

Para este andlisis se consider6 el caso de ondas TM que se propagan en la direccion del
eje y. Por lo que el campo magnético en la direccién de propagacién es nulo (B, = 0). Esta
suposiciéon implica que el campo eléctrico es perpendicular a los planos superconductores
de la barra (vedse la figura . El campo eléctrico dentro de la barra de superconductor

se propone de la forma

E,(z,2) = E, ,(2)E, ,(2) 3, (5.14)

en donde
E  (z) = A,e%m W 4 B e S rmivt (5.15a)
E,,(2) = A"t 4 B em STt (5.15b)

El campo electromagnético obedece las ecuaciones de Maxwell, a partir del campo
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eléctrico ([5.14)) se calcula el campo magnético usando la ley de Faraday

H(z,2) = H (z,2)% + H (,2)3, (5.16)

con
Hm (:E,Z) — 7:{;7; (Aleismxfiwt + Blefis;czfiwt) . (AZBiSzzfiwt o B267iSzzfiwt) ; (517&)
Hz(m,z) — % (A1 eisz:fiwt _ BlefiSzxfiwt) . (AQBiSsziwt + BngiSzzfiwt) ) (517b)

El campo electromagnético debe ser continuo en las 4 interfaces que se forman, a saber,
3 entre la barra y el vacio y 1 entre la barra y el sustrato de vidrio. Las condiciones de

continuidad para el campo eléctrico se expresan como

E, (z=+l;/2, 2) = E® (v = +1;/2, 2), (5.18a)
E,(x,2=0) = E“(z,2 = 0), (5.18b)
E (z,2=d) = E"(z,z = d), (5.18¢c)

en las ecuaciones anteriores Ey(“) (x =1/2, z) representa el campo eléctrico en el aire
evaluado en las interfaces ¢ = —I,/2 y & = I, /2, respectivamente. Luego, Ey(a)(m,z =0)
representa el campo eléctrico en el aire evaluado en la interfaz z = 0 y Ey(g)(z,z =d)

representa el campo eléctrico en el sustrato de vidrio evaluado en la interfaz z = d.

Mientras que, las condiciones de frontera para el campo magnético tienen la forma

H (xv==+l/2, 2)=H" (z = £l,/2, 2), (5.19a)
H (2,2 =0)=H" (2,2 =0), (5.19b)
H (z,z=d) = HY (z,z = d), (5.19¢)

de manera similar al campo eléctrico, Hz(“) (x =%l /2, 2), Hr(a) (x,z=0)y Hm(”)(z, z=d)
representan las componentes tangenciales a las interfaces del campo magnético en el aire

(evaluadas en x = £, /2 y z = 0, respectivamente) y en el sustrato de vidrio (evaluada en
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z=d).

Ahora bien, las ondas TM dentro de la barra superconductora obedecen la ecuacién
(Vi + psesw’®) E (2, 2) = 0, (5.20)

en esta ecuacién V7 denota la parte transversal del operador laplaciano, i, y &, representan
la permeabilidad y permitividad de la barra superconductora. Al sustituir la forma

explicita del campo eléctrico ((b.14)) en la ecuacién ([5.20)) se obtiene la expresién

(nsesw® — 5* — S*) E (2, 2) = 0. (5.21)

Para encontrar el valor de S, y S,, para después encontrar el valor de la frecuencia w, se
utilizan las condiciones de frontera del campo electromagnético. Las condiciones de frontera
del campo eléctrico se dividen entre las condiciones de frontera del campo magnético para
cada una de las interfaces. De esta manera es posible utilizar la impedancia superficial de

los medios que rodean a la barra de superconductor. Lo anterior se expresa mediante

Ey(a)(%z =0) _wpg (A, +B)

= 5.22

HO(@z=0) S(4,-B) (5222
Ey(v) (z,z =d) wp (4,54 + B,e~i5.4] (5.22b)
HT(’U) ((E, z = d) B Sz [Az eishd — B26_isz d] ’ .
E® (x=1/2,2) Wik [AleiS”ls/Q + B, e—iSmlS/2]

= ‘ , : (5.22¢)
H@) (z=1,/2,z) S [Alelsw /2 _ B e~iS s /2]
Ey(a)(gj =—1,/2,2) wpg [AlefiSIlS/Z +BleiSzlS/2] 5.228)

]_]z(a) (.’IJ — _15/2’ Z) - Sw [Ale_iswls/Q _ BleiSmlS/ﬂ .

En las ecuaciones (|5.22)) el lado izquierdo se reescribe usando la impedancia superficial
del aire Z, = \/, /¢, v del sustrato de vidrio Z, = 1/, /¢,. Después, reordenando los
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términos las ecuaciones (5.22) toman la siguiente forma

0 = —(wus+8.%)A,+ (8.2 —wus) B, (5.23a)
0 = —(wps+8.72)A,e%%+ (S Z —wp,) Be %4, (5.23b)
0 = (wus —S5.2)A,e%/2 4 (S Z +wp,)Be *%lks/?, (5.23¢)
0 = (e —5.7) A SE/2 1 (8.7, + wp) BeS el (5.234)

Para hallar las constantes A, y B, se calcula el determinante principal del sistema de
ecuaciones formado por y (5-23b). Mientras que para hallar A, y B, se calcula
el determinante principal del sistema de ecuaciones formado por y . Lo
anterior lleva a las ecuaciones para hallar S, y S,

S:mTﬂ'

x l ’

S

con m, =0,+1,+2, ... (5.24)

i25.d _ 7,7,52 +(Z, — Z,) wps S. —

e = , 5.25
4,2,5 — (7, — 7,) o5, — P (5:25)
la ecuacién de S, ([5.25)) se reescribe en la siguiente forma para
1
S, = od (log{Z2,2,5? + (Z, — Z,) wps S, —w’uil}
—l0g {4,2,5% = (4, - Z) wp. S, —wu}) — o=, (5.26)

en donde m, = 0,+£1,£2, £3, ...

Finalmente con la solucién de las ecuaciones (5.24]), (5.26) y de la ecuacién ((5.21))

se obtiene la relacién entre S, S, y la frecuencia de las ondas TM en la barra de
superconductor w

poesw® = S% + 52, (5.27)
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5.3. Conclusiones

En este capitulo se desarrollé un modelo teérico para describir la difraccién en el
rango de los THz de metaestructuras formadas por un superconductor con estructura
laminar y dieléctrico. El modelo utiliza el formalismo de Fourier para describir el
campo electromagnético dentro de la metaestructura. Con este modelo es posible calcular

numéricamente los espectros de difraccién de la metaestructura.

El modelo se puede aplicar de manera general a cualquier tipo de metaestructura o
superred. En el capitulo siguiente se mostrara su aplicacion para estudiar metaestructuras
formadas por SATC con estructura laminar y dieléctrico. También se presentara el caso
donde el SATC se sustituye por una multicapa nanoestructurada, como la que se disené

en el capitulo 3.

Asimismo, se analizé la propagacion de ondas electromagnéticas dentro de una guia
de ondas hecha de superconductor de alta temperatura critica. Se plantea la relacién de
dispersién que siguen las ondas en una barra de superconductor con seccién transversal

rectangular.
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Capitulo 6

Difraccion de ondas
electromagnéticas por
metaestructuras de
superconductores estratificados:
I. Polarizacion paralela a las

capas superconductoras

Resumen:

En este capitulo se presentan los resultados de la simulacién numérica de los espectros
de difraccién, hecha con el formalismo tedrico desarrollado en el capitulo 5} Se analiza la
geometria en donde el vector normal a los planos superconductores es perpendicular al
vector de polarizacién de la onda electromagnética. Se estudiaron dos metaestructuras.

La primera metaestructura consiste en una rejilla hecha de superconductor de alta
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6.1 INTRODUCCION

temperatura critica con estructura laminar y dieléctrico. En la segunda metaestructura
estudiada, se sustituyo el superconductor laminar de alta T, por una nanoestructura metal-
superconductor, a saber, A1/Nb. Se muestran los espectros de difraccién en el rango de los

THz para diferentes fracciones de llenado del superconductor de alta T, y la nanoestructura

Al/NHT

6.1. Introduccion

El andlisis de las propiedades electromagnéticas en el rango de los THz de los
superconductores de alta temperatura critica (SATC) con estructura laminar ha sido
de gran interés durante las ultimas dos décadas. La estructura atémica de este tipo de
superconductores puede modelarse a través de un sistema periédico de capas metélicas
superconductoras (formadas generalmente por cobre y oxigeno, planos de CuQO3) unidas

entre si por capas dieléctricas en las que se presenta el efecto Josephson [1].

En el limite de grandes longitudes de onda, la respuesta éptica de este tipo de
superconductores se describe mediante un tensor de permitividad efectivo que depende
de la frecuencia y del vector de onda [1H4]. Este tensor de permitividad efectivo refleja
la anisotropia estructural de este tipo de superconductores a través de sus componentes.
Las componentes en la direcciéon paralela y perpendicular a los planos superconductores
tienen diferente comportamiento con respecto a la frecuencia de plasma. El signo de las
componentes de la permitividad cambia en valores de frecuencia mayores a la frecuencia
de plasma de Josephson. Es por esto que los superconductores de alta temperatura critica

estan clasificados como metamateriales hiperbélicos de tipo IT [2}/5,6].

Esta diferencia en el comportamiento de la funcién dieléctrica deriva en un abanico de
posibles aplicaciones al variar la direccién de propagacién de las ondas electromagnéticas
en el superconductor. Por ejemplo, en el trabajo [7] se encontré que el espectro de los
modos propios de una capa de superconductor de alta T, estd dado por la relacién entre
las permitividades del medio dieléctrico circundante y de las capas aislantes (uniones

Josephson) que separan las capas superconductoras.

lEste capitulo contiene resultados mostrados y discutidos en detalle en el articulo Enhanced
THz transmission through a grating with layered high-temperature superconductor (ver la seccién de
Publicaciones).
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Por otro lado, la no localidad hace posible que se generen modos electromagnéticos de
onda corta en valores de frecuencia mayores a la frecuencia de plasma w,. Este tipo de
modos electromagnéticos son responsables de la frustracion de la reflexién total interna, lo
que lleva a un aumento en la transmisién, en el rango de los THz, con absorciéon mejorada

dada la pérdida de energia [3}/4].

En este capitulo se estudia de manera tedrica la difraccién de ondas electromagnéticas
en el rango de los THz de metaestructuras con el formalismo desarrollado en el capitulo
Especificamente, se estudiaron dos sistemas, ambos con un material laminar y dieléctrico.
Primero, una metaestructura hecha de superconductor laminar de alta temperatura critica
y dieléctrico. En este caso el SATC es BiySroCaCupOsgys (Bi2212, T, = 90 K [2]) y
el dieléctrico aire. La segunda metaestructura consiste de una nanoestructura metal-
superconductor y dieléctrico. Para este caso se tomé una nanoestructura Al/Nb como
la que se presenté en el capitulo [3| hecha a partir de las peliculas de niobio estudiadas
en el capitulo Para el caso del SATC la permitividad se tomé segun lo reportado
por Rakhmanov [2]. Mientras que para la nanoestructura la permitividad se models
usando el modelo de Rytov [10]. En ambas metaestructuras se supuso que los planos
superconductores del SATC y de la nanoestructura, respectivamente, son paralelos al
vector de polarizacion del campo eléctrico de la onda electromagnética. Los resultados de
la simulacién numérica muestran los espectros de difraccién, en el rango de los Terahertz,
para ambas metaestructuras. Es importante mencionar que las metaestructuras estudiadas

en este capitulo no se fabricaron experimentalmente.

6.2. Metaestructura de SATC y dieléctrico: geometria
de polarizacion paralela
El formalismo descrito en el capitulo [f] se aplicé a la metaestructura formada por el

superconductor laminar (véase la figura6.1)) de alta temperatura critica BiaSroCaCusOs s

(Bi2212, T, = 90 K [2]) y aire (dieléctrico).

La respuesta dieléctrica de este superconductor se modela a partir de un tensor de

permitividad efectivo. En el limite de grandes longitudes de onda y usando el sistema

84



CAPITULO 6 DIFRACCION DE ONDAS ELECTROMAGNETICAS POR
METAESTRUCTURAS DE SUPERCONDUCTORES ESTRATIFICADOS:
I. POLARIZACION PARALELA A LAS CAPAS SUPERCONDUCTORAS
6.2 METAESTRUCTURA DE SATC Y DIELECTRICO: GEOMETRIA DE
POLARIZACION PARALELA

©

Figura 6.1: Diferentes orientaciones de un superconductor con estructura laminar de
periodo as. Las capas rojas representan los planos superconductores, mientras que las
capas amarillas representan los planos dieléctricos del SATC. El vector normal a los planos
superconductores es paralelo al eje z en el panel (a), al eje x en el panel (b) y al eje y en
el panel (c).

de ejes principales este tensor es diagonal . De acuerdo con el sistema de coordenadas

elegido en la figura [5.1] en el plano zz dicho tensor tiene las siguientes componentes

e, 0 0
E=lo0 = o], (6.1)
0 0

en donde ¢, representa la permitividad efectiva en la direccién perpendicular y ¢
representa la permitividad efectiva en la direccion paralela con respecto a las capas
superconductoras de Bi2212. Ademads, las componentes del tensor de permitividad efectivo

son descritas por Rakhmanov como

w? 4o
£, :E<1—wg> +TL, (62&)
2,2 A
e=ef1-12p) 4 UM% (6.2b)
1l w2 w

en donde € es la permitividad interplanar, w, es la frecuencia de plasma de Josephson,
v = A, /A, es el pardmetro de anisotropfa calculado a partir del cociente de la longitud
de penetracién del campo magnético en la direccién perpendicular (A, ) y la longitud de
penetracién en la direccién paralela ()\H), mientras que o, y o, denotan la cuasiparticula

de conductividad perpendicular al plano y paralela al plano, respectivamente.

En este capitulo estudiaremos el caso en que los planos superconductores son paralelos
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al eje y. En este caso, el campo eléctrico de las ondas electromagnéticas es paralelo a los

planos superconductores y corresponde a las orientaciones mostradas en los paneles (a) y

(b) de la figura

6.3. Resultados

A continuacién se presentan los resultados de la simulacién numérica de los espectros
de difraccién para las metaestructuras: SATC-dieléctrico y (nanoestructura metal-

superconductor)-dieléctrico.

6.3.1. Superconductor de alta temperatura critica

La permitividad del superconductor, ¢, estd dada por la permitividad paralela
ec. (6.2b). Los pardmetros utilizados para la simulacién numérica de los espectros de
difraccién son: para Bi2212 e = 12¢g, w, = 1012571, v = 500 y 0, = 3.6 x 10%w, [2], aire

€, = 1y el sustrato de vidrio ¢, = 4. Ademds, el espesor de la metaestructura es
d=261, con 0 =\ =c/(ywpve) =173.2 nm, (6.3)

que es la longitud de penetracién mas pequena del superconductor anisétropo [2]. Mientras

que el periodo de la metaestructura es igual a

a; = 2mdy, con &y =c/w, =\ Ve. (6.4)

Noétese que el periodo es mucho mayor que el espesor de la metaestructura, es decir,

ai_2ﬂ'52
d &

=2my/e> 1. (6.5)

En el panel (a) de la figura se muestran las relaciones de dispersion de los haces
difractados de orden 0 y 1 hacia el aire [¢” (n, = 0), ¢° (n, = 1)], asi como de orden

0 vy 1 hacia el sustrato de vidrio [k, (n, =0), k. (n; = 1)]; en funcién de la frecuencia
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Figura 6.2: (a) Componentes z de los vectores de onda de los haces difractados de orden
0 y 1 hacia el vacio [¢P (n, = 0), ¢° (n, = 1)] y hacia el sustrato de vidrio [k, (n, = 0),
k. (ny =1)] en funcién de la frecuencia w y para una fraccién de llenado del SATC de
f = 0.5. La linea continua hace referencia a la parte real y la linea punteada a la parte
imaginaria. (b) Espectros de difraccién de orden 0 (Ro,Tp) y 1 (R1,71). En estos calculos
se supuso incidencia normal (6; = 0).

w normalizada a la frecuencia de plasma del SATC w,. Las curvas con linea punteada
corresponden a la parte imaginaria mientras que las curvas con linea continua a la parte
real. A partir de esta figura se observa que a frecuencias bajas la parte real de ¢” (n, = 0)

y k. (ny = 0) es diferente de cero, por lo que estos haces difractados se propagan hacia
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el aire y el vidrio, respectivamente. Estos haces (con n, = 0) corresponden a los haces
especulares de reflexién y transmisién. Por el contrario, la parte imaginaria de ¢ (n, = 1)
y k. (n, = 1) es diferente de cero, mientras que la parte real es igual a cero, lo que resulta
en que estos haces no se propagan a estos valores de frecuencia hacia el aire y el vidrio
cada uno. No obstante, conforme aumenta el valor de la frecuencia w la parte imaginaria
disminuye hasta caer a cero, justo en la caida a cero, la parte real se vuelve positiva por
lo que los haces difractados por la metaestructura pueden propagarse. A este valor de la
frecuencia w en donde la parte real empieza a ser diferente de cero lo denotaremos como

frecuencia de corte.

En el panel (b) de la figura se muestran los espectros de difracciéon de orden 0 y
1 en el aire (Rg, R1) y en el sustrato de vidrio (Tp,T}), en funcién de la frecuencia w. En
este caso se considerd una fraccién de llenado del SATC de f = I;/a, = 0.5 e incidencia
normal (0; = 0). Como se ve de los espectros, a bajas frecuencias Ry(w) y Tp(w) tienen
valores cercanos a uno y a cero, respectivamente. Al ir aumentando la frecuencia w, Ro(w)
disminuye y simultdneamente Tj(w) aumenta. Hasta que se llega al valor de la frecuencia de
corte wy = 0.5wy, de los haces difractados de orden 1 [k, (n, = 1) = k, (n, = —1)], en donde
la parte real de la componente de los vectores de onda es diferente de cero y se propagan
hacia el sustrato de vidrio ambos con la misma intensidad y alterando drasticamente los
espectros de difraccion de orden 0 [Ry(w), Tp(w)]. Ahora bien, al continuar aumentando la
frecuencia se llega a la segunda frecuencia de corte wy = w, la proyeccién en el eje z del
vector de onda de los haces difractados hacia el aire [¢” (n, = 1) ¢P (n, = —1)] se vuelve
real, permitiendo asi la propagacion de esos haces en el aire y por ende aparece el espectro
de difraccién Ry (w) (ademds Ry (w) = R—1(w)) a partir del valor w = wq. La frecuencia de
corte de los haces transmitidos es menor comparada con la de los haces reflejados debido

a que la permitividad del vidrio es mayor que la del aire (g, > 1).

En las figuras y se grafico la intensidad de los haces difractados con respecto
de la frecuencia w y de la fraccion de llenado del superconductor de alta temperatura
critica f = I;/a,. El resto de los pardmetros, d,ay,e,,€, y0;, tienen los mismos valores
que el caso de f = 0.5. La figura muestra los haces de difracciéon de orden 0, en el
panel (a) Ry y en (b) Tp. Mientras que la figura muestra los espectros de difraccién
de orden 1, en (a) Ry y en (b) T;. En ambas figuras [6.3| y [6.4] cuando f es cercano a 1, la
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Figura 6.3: (a) Espectro de difraccién de orden 0 en el aire (Ry) en funcién de la frecuencia
w y del factor de llenado del superconductor f. (b) Espectro de difraccién de orden 0
en el sustrato de vidrio (Tp) en funcién de la frecuencia w y del factor de llenado del
superconductor f. Ambos calculados a incidencia normal (6; = 0).

intensidad del espectro de orden 0 Ry(w) se aproxima a 1 mientras que las intensidades de
los otros espectros Tp(w), Ri(w),T1(w) se anulan. Lo anterior se debe a que si f es igual
1, la metaestructura se convierte en un superconductor homogéneo cuya permitividad ¢,
es negativa (véase la ecuacién ) con |e, | ~ ey? > 1 en el rango de frecuencia de los
THz (w ~ wp).
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Figura 6.4: (a) Espectro de difraccién de orden 1 en el aire (R;) en funcién de la frecuencia
w y del factor de llenado del superconductor f. (b) Espectro de difraccién de orden 1
en el sustrato de vidrio (71) en funcién de la frecuencia w y del factor de llenado del
superconductor f. Ambos calculados a incidencia normal (6; = 0).

Por el contrario, cuando la fraccién de llenado de SATC es pequena (f =~ 0.05) los
haces difractados de orden 0 tienen una dependencia respecto de la frecuencia w maés
complicada. A bajas frecuencias ain ocurre que Ro(w) ~ 1y To(w) < 1. Esto es debido a
que el valor de la permitividad del SATC y, por ende, la permitividad de la metaestructura

incrementa conforme w — 0 para los casos f > 0. La situacién en valores de frecuencia
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menores a la frecuencia de corte menor (w = wy) de los haces difractados de orden n # 0
es tal que Ry(w) decrece mientras que la intensidad de Typ(w) es notablemente mejorada.
Por ultimo, en altas frecuencias aparecen los haces difractados de orden mayor a 1 (no
mostrados aqui) pero dado que su intensidad es muy pequetia (comparada con la de Ry(w)

y To(w)) altera ligeramente los espectros de difraccién de orden 0.

— R, — 1T, —R, — 1T, f=0.05a, =270,

-- R, == T, ==~ R, --T [=005a,=nd
1GT‘R0 —T f=0.00
0'8:— \\‘\ ) ‘.‘.f.—-¢~\\_\ ......
E‘,\ 06:_ \‘\-\.<_/'/ ’
= 04:_ //. .\.\'\.
02 [/ e _
NV S —
0.2 0.6 1.0 1.4 1.8

w/wy

Figura 6.5: Espectros de difraccién de orden 0 y 1 para dos valores diferentes del periodo
a; de la metaestructura. Las lineas negras (- - y —) corresponden a los espectros Rg y To
respectivamente cuando f = 0.

Para confirmar que el espectro de transmisién, Ty, tiene un incremento por debajo
de la frecuencia de corte més baja de los haces difractados, se calcularon los espectros
de difraccién con valor del periodo a, de la metaestructura diferente al utilizado
anteriormente. La ﬁgura muestra una comparacién de los espectros de difraccién Ry(w),
To(w), R1(w) y T1(w) para los periodos a, = 2md2 y a; = md2 ambos con una fraccién de
llenado del superconductor extremadamente baja f = 0.05. Ademads, en la figura [6.5| se
muestra el caso f = 0 que corresponde a una placa infinita de dieléctrico (aire) sobre el
sustrato de vidrio. En particular, a incidencia normal la frecuencia de corte mas baja w
decrece con respecto del periodo de la metaestructura a, como w; = 27/ (agC ﬁ) Como
se observa en la figura el maximo de la transmisién Tp(w) estd en w = wy, es decir,
la transmisién Tp(w) tiene un méximo en el valor de la frecuencia de corte w; més baja

de los haces difractados por la metaestructura con n, # 0. Por lo que, la metaestructura
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se comporta como un buen conductor con una frecuencia de plasma efectiva en el rango
de los THz que depende del periodo de la misma y de la permitividad del sustrato. Este
comportamiento es similar a la respuesta electromagnética de arreglos periddicos hechos
de alambres conductores [8,[9] cuya frecuencia de plasma efectiva estd relacionada con
los pardametros geométricos del arreglo. La metaestructura y estos arreglos periddicos de
alambres conductores tienen en comun el gran contraste dieléctrico entre el conductor y
el dieléctrico de la celda unitaria, lo que lleva a la transmisién a desaparecer en el limite

de grandes longitudes de onda, es decir, en (wa,/c) < 1.

6.3.2. Nanoestructura metal-superconductor

De manera andloga a la metaestructura SATC-dieléctrico se estudié una
metaestructura de (nanoestructura metal-superconductor)-dieléctrico. La nanoestructura
metal-superconductor es como la que se presenté en el capitulo 3, es decir, Al/Nb. Se
utilizaron los pardmetros de disefio de la nanoestructura Al/Nb. Especificamente, una
nanoestructura hecha de 3 bicapas con los espesores de las capas de aluminio y niobio
de la nanoestructura Al/Nb fabricada. Como es posible inferir, la nanoestructura se
modela como el caso del SATC (ver figura a partir de planos superconductores
(niobio) con metal (aluminio). Para este caso, se consideré que la permitividad de las
capas de aluminio sigue el modelo de Drude. Mientras que la permitividad de las capas de
niobio se model6 a partir del cdlculo de la longitud de penetracién en las capas. Ambas
permitividades se muestran en los paneles (a) y (b) de la figura[6.6 para aluminio y niobio,
respectivamente. Luego, la permitividad de la nanoestructura Al/Nb se model6 usando el

modelo de Rytov [10]. La permitividad efectiva de la nanoestructura ¢, ,,,

Con esta permitividad se calcularon los espectros de difraccién por una metaestructura
hecha de (Al/Nb)-aire que yace sobre un sustrato de vidrio. El resto de los pardmetros
utilizados para la simulacién numérica de los espectros de difraccién son: permitividad
de aire ¢, = 1, permitividad del sustrato de vidrio ¢, = 4, espesor de la metaestructura
d = 547 nm (espesor de la nanoestructura Al/Nb fabricada) y periodo a, = 4mc/w,, con

Wi, = 0.1 % 27 THz.

En la figura[6.7] se observan los espectros de difraccién de orden 0 y 1 para una fraccién
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de llenado de la nanoestructura f = 0.5 e incidencia normal 6; = 0. Como es posible ver en
esta figura a bajas frecuencias Ry(w) y Tp(w) son cercanos a uno y a cero, respectivamente.
A medida que la frecuencia aumenta w, Rp(w) disminuye mientras que Tp(w) aumenta.
Esto ocurre hasta que w toma el valor de la frecuencia de corte w; = 0.17 THz de los haces
difractados de orden 1. A partir de este valor de frecuencia se observa que transmisién
aumenta, casi de manera lineal, hasta que aparece la segunda frecuencia de corte wy de
los haces difractados con n, = +1 hacia el aire, a partir de ahi T(w) disminuye y Ro(w)

aumenta.

De lo anterior, se ve un efecto similar al caso de SATC, la transmisién se incrementa en

valores de frecuencia menores a la frecuencia de corte més baja de los haces difractados.

Para evidenciar més atin este efecto, en las figuras[6.8]y[6.9]se presentan los espectros de
difraccién en funcién de la frecuencia w y de la fraccion de llenado f de la nanoestructura
Al/Nb. El espesor de la metaestructura d y el periodo a,, as{ como las permitividades del
aire y el vidrio son de los mismos valores para del caso f = 0.5. En la figura estan
graficados los espectros de orden 0 Ry y Tp. En la figura[6.9 estén graficados los espectros

de orden 1 R; y Ti. Los espectros mostrados en estas figuras son bastante similares a los
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Figura 6.7: Permitividad en funcién de la frecuencia w. En (a) aluminio €,,, (b) niobio
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presentados en el caso de la metaestructura SATC-dieléctrico. Nuevamente ocurre que,
cuando f es cercano a 1 la intensidad de Ro(w) es igual a 1 y las intensidades de los haces
restantes Tp(w), Ri(w) y Ti(w) son iguales a 0. Esto ocurre porque la metaestructura se
convierte en una nanoestructura con una permitividad ¢, ,,, negativa muy grande. En el
caso de f pequefia y bajas frecuencias se mantiene que Ry(w) = 1 y To(w) = 0. Pero
conforme la frecuencia aumenta la situacion es diferente. La transmisién aumenta y la
reflexion disminuye. Ocurre que la transmisién se incrementa hasta que se llega al valor de
la frecuencia de corte més baja (w = wy). Es de resaltar que Tp(w) = 1 en la frecuencia de
corte wy para fracciones de llenado de hasta f = 0.2, en contraste con el caso de SATC en
donde se cumple hasta valores de f & 0.1. Finalmente, en valores de la frecuencia w > wq
las intensidades de los espectros no se alteran considerablemente atin con la aparicion de

los haces difractados de orden mayor a 1.
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Figura 6.8: (a) Espectro de difraccién de orden 0 en el aire (Ry) en funcién de la frecuencia
w y del factor de llenado de la nanoestructura Al/Nb f. (b) Espectro de difraccién de orden
0 en el sustrato de vidrio (7Tp) en funcién de la frecuencia w y del factor de llenado f de
la nanoestructura Al/Nb. Ambos calculados a incidencia normal (0; = 0).
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Figura 6.9: (a) Espectro de difraccién de orden 1 en el aire (R;) en funcién de la frecuencia
w y del factor de llenado de la nanoestructura Al/Nb f. (b) Espectro de difraccién de orden
1 en el sustrato de vidrio (73) en funcién de la frecuencia w y del factor de llenado f de
la nanoestructura Al/Nb. Ambos calculados a incidencia normal (0; = 0).
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6.4. Conclusiones

Se estudié tedricamente la difraccién en el rango de los THz de metaestructuras
de SATC-dieléctrico y nanoestructura-dieléctrico con el formalismo desarrollado en el
capitulo anterior. Estas metaestructuras no se fabricaron experimentalmente, inicamente
se modelaron y se calcularon los espectros de difraccién numéricamente. Se consider6
geometria de polarizacion de ondas paralela a los planos superconductores. Primero se
estudié el caso de SATC-dieléctrico, en donde la respuesta 6ptica del SATC se describe

mediante la permitividad paralela e

i

que tiene una magnitud muy grande en el rango
de los THz. Debido al alto contraste dieléctrico entre el SATC y el dieléctrico de la
metaestructura, un efecto sumamente interesante ocurre a fracciones de llenado del SATC
pequenas. Aunque la intensidad del espectro de transmisién especular Tj es cercana a cero
en bajas frecuencias, la intensidad crece y se ve un aumento considerable a frecuencias justo
por debajo de la frecuencia de corte mas baja. Esta frecuencia de corte estd determinada
por el periodo y la permitividad del sustrato (vidrio) donde la metaestructura se apoya.
En valores mas grandes de la frecuencia w > wy, Ty se mantiene relativamente grande y
casi no se ve afectada su intensidad con la apariciéon de los haces difractados de orden

superior a 1.

El SATC se sustituyé por una nanoestructura hecha de Al/Nb como la que se abordé
en el capitulo 3. En este caso la permitividad de la nanoestructura Al/Nb se modelo usando
el modelo de Rytov. Donde se consideré que la permitividad de Al es de tipo Drude y la
de Nb se calcul6 a partir de la longitud de penetracién. En este caso, se observé el mismo
efecto que en el caso de SATC. La intensidad de T} es cercana a cero en bajas frecuencias,
crece y se ve notablemente mejorada a frecuencias justo por debajo de la frecuencia de
corte més baja de los haces difractados de orden 1. Para valores mayores de la frecuencia,
Ty mantiene su valor y casi no se afecta por el surgir de los haces difractados de orden

superior a 1.

Los resultados encontrados, a pesar de que no se hayan fabricado las metaestructuras
experimentalmente, son sumamente utiles para el diseno y futura fabricacion de

metaestructuras con transmision a medida en el rango de los THz.
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Capitulo 7

Difraccion de ondas
electromagnéticas por
metaestructuras de
superconductores estratificados:
II. Polarizacion perpendicular a

las capas superconductoras

Resumen:

En este capitulo se presentan los resultados de la simulacién numérica de los espectros
de difraccién con el formalismo tedérico desarrollado en el capitulo Se analizé la
geometria en donde el vector normal a los planos superconductores es paralelo al vector
de polarizacién de la onda electromagnética. El sistema de estudio consiste en una

metaestructura hecha de superconductor de alta temperatura critica con estructura
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7.1 INTRODUCCION

laminar y dieléctrico. Se presentan los espectros de difraccién en el rango de los THz para
diferentes fracciones de llenado del superconductor de alta temperatura critica. Ademaés
se presentan también los resultados obtenidos del estudio de los modos localizados en las
regiones de superconductor de alta temperatura critica que forman la metaestructura asi

como su evolucion con la fraccién de llenado.

7.1. Introduccion

Existe un gran nimero de posibles aplicaciones de metamateriales en el rango de los
Terahertz, que incluyen areas como seguridad, medicina, comunicaciones, astronomia,
espectroscopia, identificacién de compuestos quimicos, magnetismo artificial, refraccién
negativa, entre otras [1-4]. Principalmente, se busca la fabricacién de metamateriales que
operen en la regién de 0.1 a 10 THz, ya que los materiales naturales no pueden aplicarse
para fabricar componentes como detectores, gufas de onda o filtros [1] en este rango de

frecuencia.

Se han hecho diferentes esfuerzos tanto tedricos como experimentales para disenar y
fabricar metamateriales que operen en el rango de los THz [3}|5§]. Por ejemplo, se han
fabricado detectores con gran sensibilidad a partir de arreglos periédicos de GaAs con

ErAs 3] y AlAs [5] crecidos por epitaxia.

Ademds, se ha estudiado la transmision de estructuras que contienen superconductores
laminares. En concreto, se observé que la transparencia en la brecha prohibida de un
cristal foténico unidimensional puede mejorarse gracias a la excitacién resonante de los
modos localizados en el superconductor laminar que se ha supuesto como un defecto del
cristal foténico [6]. También, se encontré que la excitacién de los modos electromagnéticos
localizados de una capa hecha de superconductor laminar genera un aumento notable en el
espectro de transmisién de la capa |7]. De manera andloga, en [8] se estudid tedricamente
la transmisién de un cristal foténico compuesto de niobio y dieléctrico. Donde se encontré
que la luz incidente se transmite o se refleja totalmente para valores mayores o menores,
respectivamente, con respecto a un valor de frecuencia de corte. El valor de esta frecuencia
de corte depende de los parametros geométricos del cristal foténico y de la temperatura

del superconductor.

101



CAPITULO 7 DIFRACCION DE ONDAS ELECTROMAGNETICAS POR
METAESTRUCTURAS DE SUPERCONDUCTORES ESTRATIFICADOS:
II. POLARIZACION PERPENDICULAR A LAS CAPAS
SUPERCONDUCTORAS

7.2 METAESTRUCTURA DE SATC Y DIELECTRICO: GEOMETRIA DE
POLARIZACION PERPENDICULAR

En este capitulo se analiza tedéricamente la difraccién de ondas electromagnéticas por

una metaestructura de SATC y dieléctrico en el rango de los Terahertz. Se utiliza el
formalismo presentado en el capitulo[5| La metaestructura estd sobre un sustrato de vidrio
y se compone de capas alternantes de BisSraCaCusOgis (SATC) y aire (dieléctrico). El
SATC se orientd, en la celda unitaria de la metaestructura, de manera que los planos
superconductores son perpendiculares al vector de polarizacién del campo eléctrico de la
onda electromagnética. Se presentan los espectros de difraccién, a partir de simulacién

numérica, en funcién de los pardmetros de la metaestructura.

7.2. Metaestructura de SATC y dieléctrico: geometria

de polarizacién perpendicular

El formalismo descrito en la seccién del capitulo [5| se aplicé a la metaestructura
formada por el superconductor laminar (véase la figura de alta temperatura critica
BigSraCaCuy0s45 (Bi2212, T, = 90 K |9]) y aire (dieléctrico). La diferencia principal con
respecto al caso estudiado en el capitulo[6] es que en este caso el SATC se roté de manera
que el vector normal de los planos superconductores es paralelo al vector de polarizacion de
la onda electromagnética. Es importante mencionar que esta metaestructura no se fabricé
experimentalmente, sino que se modeld y se estudié su respuesta a través de la simulacién

numérica de los espectros de difraccion.

Ahora se estudia el caso en que los planos superconductores son perpendiculares al eje
y. En este caso, el campo eléctrico de las ondas electromagnéticas es perpendicular a los

planos superconductores y corresponde a la orientacién del SATC mostrada en el panel

(c) de la figura [6.1]

También, se analiza el comportamiento de las ondas TM que se propagan en una
barra de superconductor laminar de alta 7., con el método descrito en la seccién [5.2.1]
del capitulo [5] aplicado a la metaestructura formada por el superconductor laminar y

dieléctrico.
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7.3. Resultados

A continuacién se presentan los resultados de la simulacién numérica de los espectros

de difraccion para la metaestructura: SATC-dieléctrico.

Para este caso, la permitividad del superconductor, ¢, estd dada por la permitividad
perpendicular ec. (6.2a)). En la figura[7.1]se muestra el comportamiento de la permitividad
respecto de la frecuencia, la curva roja muestra la parte imaginaria mientras que la curva
azul corresponde a la parte real. Note que en este caso la parte real de la permitividad del
SATC es negativa a frecuencias bajas, pero conforme aumenta la frecuencia crece y para

w > wp la permitividad es positiva.

Re{es} Im{e, }
iy =
ql
_4:_
_g:_
| | | | | | |
0.2 0.6 1.0 1.4 1.8
w/wyp

Figura 7.1: Permitividad ¢, = €, del SATC en funcién de la frecuencia normalizada a la
frecuencia de plasma w/w,. La curva en rojo corresponde a la parte imaginaria Im {e,} vy
la curva en color azul representa la parte real Re {¢, }.

En la figura se muestra un bosquejo de la metaestructura de SATC-dieléctrico
que yace sobre un sustrato de vidrio. Los pardmetros utilizados para la simulacién
numérica de los espectros de difraccién son: para Bi2212 ¢ = 12¢¢, w, = 1012571 y
o, = 1.8 x 1073w, [9], aire ¢, = 1 y el sustrato de vidrio ¢, = 4. El espesor de la

L

metaestructura estd determinado por el espesor del SATC que es

d=108, con & =cjwy, =\ ve~03mm, (7.1)
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Figura 7.2: Diagrama de la metaestructura hecha de SATC-dieléctrico sobre un sustrato
de vidrio. Las capas de superconductor se denotan por ¢, y las de dieléctrico por ¢,. En el
SATC los planos rojos y amarillos representan los planos superconductores y dieléctricos,
respectivamente. El periodo en la direccién x se denota por a, y el tamano de la capa
superconductora es ;. La metaestructura es infinita en la direccién del eje z y tiene un
espesor d en la direccién del eje z. Se considera una onda electromagnética, con vector de
onda ¢, que incide en la parte superior de la metaestructura. Los haces difractados por
la metaestructura tienen vectores de onda ¢* y Ig, dirigidos hacia el medio incidente y el
sustrato de vidrio, respectivamente.

el periodo de la metaestructura es igual a

ag = 4md,. (7.2)

La forma explicita de la permitividad perpendicular del SATC ec. (6.2a)) se sustituy6
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en la ecuacién para el célculo de la frecuencia de las ondas TM dentro de una barra de
superconductor ([5.27). Donde se usé ademds 1, = p, y el tamaiio de las barras de SATC
de acuerdo con los parametros definidos de la metaestructura, a saber, Iy = fa,. Luego,
con las soluciones para S, y S. de las ecuaciones y se calcula la frecuencia de

corte de las ondas TM localizadas dentro de las barras de SATC de la metaestructura.

En la figura [7.3] se muestran los espectros de difraccién de orden 0, 1 y 2 en el aire
(Ro, R1, R2) y en el sustrato de vidrio (T, T3, T»), en funcién de la frecuencia w. Estos haces
corresponden a una fraccién de llenado del SATC de f = [;/a, = 0.5 e incidencia normal
(6; = 0) (asf también la figura[7.2) corresponde a estos valores). Como se ve de los espectros,
a bajas frecuencias Ro(w) y To(w) se comportan como el caso estudiado previamente,
es decir, tienen valores cercanos a uno y a cero, respectivamente. No obstante, al ir
aumentando la frecuencia w la situacién cambia. Cuando se llega al valor de la frecuencia
de corte w1 = 0.24w, de los haces difractados de orden 1 [k, (n, =1) = k, (n, = —1)]
la transmisién Ty(w) tiene un aumento como en el caso anterior. Pero no tiene su valor
ma&ximo en este valor de la frecuencia. La transmision permanece en un valor casi constante
mientras la reflexion sigue decreciendo, hasta que justo cuando la frecuencia toma el valor
de la segunda frecuencia de corte wp =~ 0.5wp, de los modos difractados R; y 15, que la
transmisién decrece y la reflexién aumenta. Aunque el crecimiento de Ry y el decremento
de Tp no va més alld del valor de frecuencia w ~ 0.6 w,. Sino que conforme la frecuencia
aumenta toma el valor de la frecuencia de plasma w), la reflexién tiene un minimo mientras
que la transmisién alcanza su méaximo. La transmisién tiene un alto valor de ~ 0.8. Para

después de este valor decaer nuevamente en el caso de Ty y aumentar en el caso de Ry.
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Figura 7.3: Espectros de difraccién en funcién (ge pla frecuencia w (a) de orden 0 Ry y T,
(b) de orden 1 Ry y Ti, (c) de orden 2 Ry y Ts. Todos calculados para una fraccién de
llenado del SATC de f = 0.5. Las frecuencias de los modos localizados en las barras del
SATC se indican con linea sélida (—) (m,,m, = 0) y linea punteada (--) (m,,m, = 1), m

Ed

aumenta siguiendo la direccién de la flecha desde m, = 1.
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Ahora bien, después de la frecuencia de plasma wy, en donde la permitividad del
SATC es positiva, se observan maximos locales en el espectro de Ry y minimos locales
en el espectro de Ty. Es interesante ver las posiciones a las que aparecen estos minimos y
méximos es bastante cercana (Aw < 0.04) a las posiciones en donde los espectros de Ry y
T; tienen minimos locales ambos. Mas atin, bastante cerca de esos valores de frecuencia los
espectros de Rg y T tienen méximos locales ambos. Ademas, el espectro del haz difractado
de primer orden hacia el sustrato de vidrio 77 aumenta notablemente justo poco antes de
la frecuencia de corte wo del haz de orden 2 T5, es decir, que presenta el efecto mostrado
por la metaestructura de SATC-dieléctrico estudiada en el capitulo anterior pero para el

caso de los espectros T1 y T5.

Otro efecto interesante es que a una frecuencia justo poco después de la frecuencia de
plasma w, los haces difractados de orden 1 y 2 se anulan simultaneamente, es decir, sus
intensidades valen cero. Para después de este valor de frecuencia crecer en magnitud todos
ellos. Notese ademas, que el valor de frecuencia en donde aparecen dos de los minimos de

Ry y T son cercanos a los valores de w de los minimos de Ry y T7.

Ademaés, en la figura estdn indicadas las frecuencias de corte de los modos
localizados en las barras de SATC de la metaestructura. Las lineas continuas (-) indican
las frecuencias de corte de los modos localizados con (m,_,m, = 0). Mientras que las lineas
punteadas () sefialan las frecuencias de corte de los modos localizados con (m,,m = 1).
En ambos casos de m, aumenta desde 1 siguiendo la direccién de la flecha. Obsérvese que
los modos localizados en las barras de SATC surgen en valores mayores a la frecuencia
de plasma w, del superconductor. También ocurre que algunos valores de la frecuencia de
corte de los modos localizados coinciden con las posiciones de los méximos y minimos de

los espectros de difraccién Ry, Ty, R1,T1, Ro 0 Ts.

La figura muestra la dependencia de los espectros (a) Ry y (b) Ty respecto de
la frecuencia w y la fraccién de llenado f del SATC. El espesor d, el periodo a,, las
permitividades del aire €, vidrio €, y 6; tienen los mismos valores que el caso f = 0.5. De
manera similar, en la figura (7.5 se expone la dependencia de los espectros (a) Ry y (b) Ty

respecto de la frecuencia w y la fraccién de llenado f del SATC.

A partir de las figuras [7.4] y se observa que para fracciones de llenado grandes
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Figura 7.4: (a) Espectro de difraccién de orden 0 en el aire (Ry) y (b) en el vidrio (Tp) en
funcién de la frecuencia w y el factor de llenado f del SATC. Las lineas representan los
modos localizados en las barras de SATC de la metaestructura en donde: linea sélida (—)
(m,,m, = 0) y linea punteada (--) (m,,m, = 1) con m = 1,2,3,..., m_ crece siguiendo
la direccién de la flecha.

del SATC (cuando f es cercano a 1) la reflexién Ry tiene valores grandes cercanos a 1
mientras que la transmisién es casi 0 y las intensidades de los haces difractados son cero.
Pero en la vecindad de la frecuencia de plasma w,, la reflexién R, cae a cero, mientras

que la transmisién T aumenta hasta 1 y los haces difractados siguen siendo nulos. Mas

alla de la frecuencia de plasma la reflexion se recupera y es cercana a 1 mientras que la
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Figura 7.5: (a) Espectro de difraccién de orden 1 en el aire (R1) y (b) en el vidrio (T}) en
funcién de la frecuencia w y el factor de llenado f del SATC. Las lineas representan los
modos localizados en las barras de SATC de la metaestructura en donde: linea sélida (—)
(m,,m, = 0) y linea punteada (--) (m,,m, = 1) con m = 1,2,3,..., m_ crece siguiendo
la direccién de la flecha.

transmisién decae y es cercana a 0 nuevamente. Por el contrario, cuando la fracciéon de
llenado del SATC es pequenia (f ~ 0.05), la reflexién Ry tiene valores bajos (&~ 0.11)
mientras que la transmisién Ty presenta valores altos (= 0.89) y los haces difractados de

primer orden son nulos. La situaciéon no cambia mucho en valores de la frecuencia mayores

a la frecuencia de plasma w,, ya que la transmisién decae, pero sin ser cercana a cero y la
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reflexién aumenta sin ser cercana a 1.

Ahora bien, para fracciones de llenado del SAT'C mayores a f = 0.05 comienzan a surgir
los haces difractados de orden 1. Ademds se generaliza lo observado en el caso de f = 0.5.
Cuando la frecuencia es cercana a la frecuencia de plasma w, los haces difractados de
orden 1 se anulan para después resurgir e ir creciendo en intensidad. Lo anterior se cumple

hasta valores de la fraccién de llenado de f = 0.8.

Un efecto adicional e interesante que ocurre es el siguiente. Cuando la frecuencia es
mayor que la frecuencia de plasma w, surgen modos localizados en las barras de SATC
que forman la metaestructura. Las frecuencias de corte de estos modos localizados
dependen del entero m, = 1,2,3,... y de m, =0 6 m_ = 1. En las figuras [7.4] y [7.5] las
frecuencias de corte y su dependencia respecto de la fraccién de llenado del SATC se indican
a través de las curvas en color negro. La linea sélida (—) corresponde a los modos localizados
con (m,,m_ = 0)y lalinea punteada (--) a los modos localizados con (m,,m, = 1). Ademds
m, aumenta (desde m, = 1) en la direccién que indica la flecha. Note como las frecuencias
de corte de estos modos localizados en el SATC siguen a las variaciones en intensidad
de los espectros de Ry, Ty, R1 v T1. Por ejemplo, siga una de las lineas negras y observe
como a medida que se recorre esta linea existen cambios de intensidad del espectro de
Ry, Ty, Ry o T1. Asimismo nétese como el nimero de modos localizados en las barras de
SATC aumenta conforme la fraccién de llenado del superconductor f crece. Esto es de
esperarse, ya que si f aumenta y tiende a 1 significa que la metaestructura se transforma

en una placa de superconductor de alta temperatura critica sobre un sustrato de vidrio.

7.4. Conclusiones

Se estudié tedricamente la difraccién en el rango de los THz de una metaestructura
de SATC-dieléctrico con el formalismo desarrollado en el capitulo 5} La metaestructura
presentada en este capitulo no se fabricé experimentalmente. A diferencia del caso
estudiado en el capitulo anterior (capitulo@, el SATC estd orientado tal que la polarizacién
de la onda electromagnética es perpendicular a los planos superconductores, lo que
cambia su respuesta éptica descrita a partir de la permitividad perpendicular €, . Esta

permitividad contrasta con la anterior debido a que tiene un cambio de signo, lo que
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la vuelve positiva en valores de frecuencia mayores a la frecuencia de plasma w, del
SATC. Debido a este cambio en el comportamiento, atin en el rango de los THz, del
SATC la transmision se incrementa justo en valores cercanos a la frecuencia de plasma sin
importar si la fraccién de llenado del SATC es pequena o alta, frustrando ademas los haces
difractados de orden 1 y 2. Un efecto sorprendente es la aparicion de modos localizados en
las barras de SATC de la metaestructura para frecuencias w > w,. El cdlculo tedrico de
las frecuencias de corte de estos modos localizados se presenté también en el capitulo
El comportamiento de las frecuencias de corte de estos modos localizados es tal que sigue
las variaciones en intensidad de los haces difractados por la metaestructura con respecto

a la fraccién de llenado del SATC.

Los efectos descubiertos aqui pueden ser utiles para el disenio de metaestructuras con
transmisién elevada y reflexion pequenia en el rango de los THz y, en un futuro, realizar

un esfuerzo por fabricar metaestructuras que tengan esta configuracién del SATC.

111



Bibliografia

1]

X. C. Tong, Terahertz Metamaterials and Metadevices, Functional Metamaterials and

Metadevices, pp. 57-70 (2018).

C. P. Endres, F. Lewen, T. F. Giesen, S. Schlemmer, D. G. Paveliev, Y. I. Koschurinov,
A. E. Zhucov, Application of superlattice multipliers for high-resolution Terahertz

spectroscopy, Review of Scientific Instruments, 78, 4 (2007).

J. F. O'Hara, J. M. O. Zide, A. C. Gossard, A. J. Taylor, R. D. Averitt, Enhanced
Terahertz detection via ErAs: GaAs nanoisland superlattices, Applied physics letters,

88, 25 (2006).

S. Karmakar, R. Varshney, D. R. Chowdhury, Magnetic modulation of Fano
resonances in optically thin Terahertz superlattice metasurfaces, Journal of Physics

D: Applied Physics, 55, 13, 135109 (2021).

F. Klappenberger, A. A. Ignatov, S. Winnerl, E. Schomburg, W. Wegscheider, K. F.
Renk, M. Bichler, Broadband semiconductor superlattice detector for THz radiation,

Applied Physics Letters, 78, 12, 1673 (2001).

S. S. Apostolov, N. M. Makarov, V. A. Yampolskii, Resonant transparency of a
photonic crystal containing layered superconductor as a defect, Low Temperature

Physics, 43, 7, 848 (2017).

S. S. Apostolov, N. M. Makarov, V. A. Yampol’Skii, FExcitation of Terahertz
modes localized on a layered superconductor: Anomalous dispersion and resonant

transmission, Physical Review B, 97, 2, 024510 (2018).

112



BIBLIOGRAFiA
BIBLIOGRAFIA

[8] A. H. Aly, S. W. Ryu, H. T. Hsu, C. J. Wu, THz transmittance in one-dimensional
superconducting nanomaterial-dielectric superlattice, Materials Chemistry and

Physics, 113, 1, 382 (2009).

[9] A. L. Rakhmanov, V. A. Yampol’Skii, J. A. Fan, F. Capasso, F. Nori, Layered

superconductors as negative-refractive-index metamaterials, Physical Review B, 81,

7, 075101 (2010).

113



Capitulo 8

Resultados

8.1. Experimentales

Se fabricaron peliculas delgadas superconductoras de niobio con estructura cristalina
cubica centrada en el cuerpo. La temperatura de calentamiento del sustrato influye en
la rugosidad de la superficie de la pelicula, tal que a una temperatura de calentamiento
de 300° C se obtiene menor rugosidad de la superficie en comparacién con no calentar
el sustrato. La baja rugosidad de la superficie de las peliculas, tanto con calentamiento
del sustrato como sin calentamiento intencional, es benéfica para el depésito de sistemas
de muiltiples capas ya que previene el intermezclado de capas. La microestructura de
las peliculas es granular, con granos redondos elongados distribuidos homogéneamente.
Las peliculas estan libres de oxigeno en su bulto. El depédsito de una capa ultradelgada
de aluminio protege la superficie de la pelicula de la oxidacién, lo que influye
directamente en las propiedades superconductoras de la pelicula. Se diseno y elaboré
una nanoestructura aluminio-niobio (Al/Nb) que emula la anisotropia estructural uniaxial
de los superconductores de alta temperatura critica. Las peliculas de niobio tienen
transiciones agudas al estado superconductor con temperaturas de transicion que van
desde los 8.44 K hasta 8.72 K. La nanoestructura Al/Nb presenta una temperatura critica
de T, = 9.09 K, esto representa un aumento de 0.47 K respecto de la T, de las monocapas

de niobio. La magnetizacion de todas las muestras es irreversible con un lazo distinguible
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de histéresis que indica la presencia de un estado mixto. Las curvas de magnetizacion
sugieren que el campo critico inferior H.; de las peliculas se encuentra por debajo de los
100 Oe. Mientras que el campo critico superior H.o es mayor a los 1000 Oe. De manera
similar a la T,, existe un aumento en la magnetizacién de la nanoestructura con respecto
a las monocapas de niobio lo que implica un aumento del campo critico inferior H.; asi

como del campo critico superior H ..

8.2. Tedricos

Se desarrollé un modelo tedrico para describir la electrodindmica a alta frecuencia de
metamateriales a base de superconductor. Con este modelo se simulé numéricamente la
difraccién de metaestructuras, no fabricadas experimentalmente, hechas de superconductor
de alta temperatura critica y dieléctrico, asi como de nanoestructura Al/Nb y dieléctrico.
Debido a la anisotropia de los materiales que forman las metaestructuras, se analizaron
el caso donde la polarizacion de la onda electromagnética incidente es paralela a las
capas de superconductor del SATC o de la nanoestructura Al/Nb y el caso en que la
polarizacién de la onda incidente es perpendicular a las capas de superconductor del
SATC. En una metaestructura de superconductor Bi2212 y dieléctrico se observé, cuando
la luz incide paralela a las capas superconductoras del Bi2212, un aumento considerable
de la transmisién especular a frecuencias justo por debajo de la frecuencia de corte
de los haces difractados méas baja. Este efecto se encontré alrededor de los 0.5 THz,
pero es posible sintonizarlo en frecuencias mayores o menores mediante la variacién
de los parametros geométricos de la metaestructura. En una metaestructura hecha de
nanoestructura Al/Nb, la cual se supuso del mismo espesor de las capas de aluminio y
niobio que de la nanoestructura Al/Nb fabricada experimentalmente, y dieléctrico también
se encontré el aumento de la transmision especular. Este resultado hallado tanto en la
metaestructura de Bi2212-dieléctrico y nanoestructura Al/Nb-dieléctrico respalda que las
nanoestructuras hechas de capas alternantes de superconductor con otro material son
sistemas modelo que pueden emular los fenémenos observados en superconductores de
alta temperatura critica. La metaestructura de Bi2212-dieléctrico, en el caso donde la
polarizacién de la onda electromagnética es perpendicular a las capas superconductoras,

tiene un aumento de la transmisiéon junto con una reduccién de la reflexion cerca de la
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frecuencia de plasma del superconductor y los haces difractados de primer orden se anulan
justo en la frecuencia de plasma. Las barras de superconductor de la metaestructura
Bi2212-dieléctrico presentan modos localizados en frecuencias superiores a la frecuencia
de plasma. Las frecuencias de corte de los modos localizados siguen las variaciones de
intensidad de los haces difractados especulares y de primer orden conforme varia la fraccién

de llenado del superconductor en la metaestructura.
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En este trabajo de tesis, se fabricaron peliculas delgadas de superconductor, a saber
niobio, mediante la técnica de sputtering con magnetron. Se logré establecer las condiciones
experimentales idéneas para fabricar peliculas delgadas homogéneas policristalinas de
niobio, con estructura cubica centrada en el cuerpo, con microestructura granular, con

baja rugosidad de la superficie y libres de oxigeno en su bulto.

Estas mismas condiciones experimentales se utilizaron para la fabricacién de una
nanoestructura aluminio-niobio. El espesor de las capas de niobio se escogié de al menos
4 veces la longitud de coherencia de niobio en bulto para propiciar la formacién de pares
de Cooper y obtener una temperatura de transicién cercana al valor en bulto de niobio.
Mientras que, las capas de aluminio tienen un espesor ligeramente mayor que la mitad
de la longitud de coherencia de los pares de Cooper de niobio. La baja rugosidad de las
peliculas de niobio permitié obtener una interfaz suave casi plana, lo que es fundamental
para el desarrollo de modelos tedricos que consideran a la nanoestructura como un arreglo
de capas alternantes superconductoras. La exitosa fabricacién de esta nanoestructura
sienta un precedente, en nuestro grupo de trabajo, en el disenio y la fabricacién de futuras

nanoestructuras de capas alternantes superconductoras.

Todas las peliculas de niobio y la nanoestructura Al/Nb tienen transiciones agudas
al estado superconductor. Se encontré una mejora en la temperatura de transiciéon en las

peliculas depositadas sin calentamiento del sustrato y entre ellas, la pelicula recubierta con

117



CAPITULO 9 CONCLUSIONES GENERALES

capa de aluminio tiene una T, mayor. Esto como consecuencia del éxido que se forma en la
superficie de la pelicula sin capa de aluminio que merma las propiedades superconductoras
de la pelicula. Se descubrié que la temperatura critica de la nanoestructura es mayor que
las temperaturas criticas de todas las peliculas de niobio. Esto es consecuencia del disenio de
la nanoestructura Al/Nb, que forma uniones Josephson entre las capas superconductoras
de la nanoestructura, lo que a su vez, emula la anisotropia estructural uniaxial de un
superconductor de alta temperatura critica. Sin embargo, a pesar de que el espesor de las
capas de niobio estd en el valor donde el niobio presenta valores estables de T, una mejora

de la temperatura de transicién por efecto de tamano no puede ser del todo descartada.

La magnetizacién de las muestras en funcién del campo magnético es irreversible y con
lazos de histéresis. La forma de las curvas corresponde a un superconductor de tipo II y
senala la presencia de un estado mixto. De manera similar a la T, existe una mejora en
la magnetizacién de la nanoestructura en comparacién con las peliculas de niobio. Esto
implica valores mas altos de la magnetizacion que indican que los campos criticos inferior

y superior son mayores que los campos criticos respectivos de las peliculas.

Por otro lado, se desarrollé un modelo tedrico para describir la electrodindamica a alta
frecuencia de metamateriales a base de superconductor. El modelo se utilizé para simular
numéricamente los espectros de difraccién, en el rango de los Terahertz, de metaestructuras
hechas de superconductor de alta temperatura critica y dieléctrico, asi como de una
metaestructura hecha de nanoestructura Al/Nb y dieléctrico. La anisotropia estructural del
superconductor de alta T, y la nanoestructura Al/Nb se adecué a través de la polarizacién
de la onda electromagnética incidente, lo que permite diferenciar los casos de polarizacién

paralela y polarizaciéon perpendicular a las capas superconductoras.

En el caso de polarizacién paralela a las capas superconductoras se analizaron
dos metaestructuras. La primera hecha de superconductor Bi2212 y dieléctrico. La
segunda consta de una nanoestructura Al/Nb, con los mismos pardmetros del disefio
de la nanoestructura Al/Nb fabricada experimentalmente, y dieléctrico. En ambas
metaestructuras se observé un aumento considerable de la transmision especular a
frecuencias justo por debajo de la frecuencia de corte més baja de los haces difractados.
Es posible modular esta respuesta hacia frecuencias menores o mayores a partir de variar

los pardmetros geométricos de la metaestructura. Este sorprendente efecto descubierto
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en ambos casos puede ser sumamente util para el diseno, y posterior fabricacién, de
metaestructuras con transmisién modulada en el rango de los THz. Ademas, este resultado
respalda que las nanoestructuras hechas de capas alternantes de superconductor con
otro material, son sistemas modelo que pueden emular los fendémenos observados en

superconductores de alta temperatura critica.

Para el caso de polarizacién perpendicular a las capas superconductoras se analizé una
metaestructura hecha de Bi2212 y dieléctrico sobre un sustrato de vidrio. La anisotropia
del Bi2212 induce cambios en la permitividad eléctrica del material. En consecuencia
surge una serie de efectos interesantes en los espectros de difraccién de la metaestructura.
La transmisién aumenta conforme la frecuencia se aproxima a la frecuencia de plasma
del superconductor, mientras que la reflexion especular disminuye a frecuencias mayores
frustrando los haces difractados de orden 1 y 2. Ademds, se observa la apariciéon de modos
localizados en las barras de Bi2212 a frecuencias superiores a la frecuencia de plasma. Se
descubrié que las frecuencias de corte de estos modos localizados siguen las variaciones
de intensidad de los haces difractados con respecto a la fraccién de llenado de Bi2212
en la metaestructura. Los efectos descubiertos en este caso podrian ser utilizados para el
disenio de metaestructuras con transmisién elevada y reflexién pequena, en el rango de los
THz, asi como para aplicaciones que exploten la excitacién de los modos localizados en

las barras de superconductor de alta temperatura critica.

En resumen, en esta tesis se ha desarrollado un formalismo teérico para describir
la electrodinamica a alta frecuencia de metamateriales a base de superconductor y se
han sentado las bases experimentales para la fabricacién de nanoestructuras de capas
alternantes superconductoras. La evidencia experimental y tedrica observada respalda
que las nanoestructuras hechas de capas alternantes de superconductor pueden usarse
como sistemas modelo para emular a los superconductores de alta temperatura critica. El
formalismo tedrico y las bases experimentales desarrolladas son herramientas ttiles para
el diseno, fabricacién y estudio de sistemas nanoestructurados de capas superconductoras

separadas por capas semiconductoras, aislantes o metalicas.
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Apéndice A

Sustratos

Los sustratos elegidos para el depédsito de las monocapas y la nanoestructura fueron
silicio (100), cuarzo y zafiro [plano-C (0001)]. La preparacién de los sustratos en el proceso
de sputtering tiene un papel muy importante no solo en las propiedades de la pelicula sino
también en su adherencia |1,/2]. A continuacién se presentan aspectos relevantes en la
preparacion de sustratos que incluyen también el proceso de limpieza, el manejo y el

montaje previo al proceso de sputtering.

A.1. Preparacion de sustratos

Los sustratos de zafiro monocristalino (0001) se adquirieron de 1 cm x 1 cm, por lo
que no fue necesario cortarlos. De manera similar, se tenian algunos especimenes de cuarzo

con esas dimensiones.

No obstante, el silicio (100) se adquirié en forma de oblea de 2 pulgadas de
diametro y pulida de una sola cara. La oblea de silicio se corté para tener sustratos
de aproximadamente la misma dimensién de 1 cm x 1 ¢cm que el zafiro y cuarzo (ver
figura . Ademass, se utilizaron tiras de silicio para generar escalones en algunas

muestras con la finalidad de determinar el espesor de las peliculas.
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Figura A.1: Oblea de silicio de 2 pulgadas de didmetro y oblea de silicio cortada.

A.2. Limpieza de sustratos

Los sustratos de zafiro monocristalino que se adquirieron estaban empaquetados en
vacio, por lo que no se efectiio ningin procedimiento de limpieza. Los sustratos de cuarzo

y silicio se limpiaron previo a los procesos de depdsito.

Se utilizé un proceso de limpieza con solventes que consta de un bano ultrasénico en
Alconox®, agua desionizada, acetona [(CHjz)2COJ, 2-propanol [(CH3)2,CHOH] y metanol
(CH30H). Cada bafio consta de 5 minutos y un enjuague posterior con el solvente
inmediato a ser utilizado. Después, se realizé un proceso de secado con gas nitrégeno
de grado industrial. Antes de introducir los sustratos en la precimara, éstos fueron
cubiertos con una caja de Petri y almacenados durante al menos 2 horas para promover

la evaporacién de posibles restos de los solventes.

A.3. Montaje de los sustratos

Los sustratos se fijaron a la base portasustratos del sistema sputtering utilizando
como sujetador una delgada tira de silicio, previamente cortado y lavado con el mismo
procedimiento, presionado por un tornillo. Esta configuracion permite obtener un escalén
bien definido para mediciones de espesores. En la figura [A.2] se muestra una coleccién de

peliculas de niobio sobre el portasustratos con el montaje descrito anteriormente.

La base portasustratos se introduce en la precamara del sputtering que tiene un flujo
de gas nitrégeno grado industrial. El flujo de gas nitrégeno tiene por objetivo evitar la

entrada de gas ambiente a la precamara y por consiguiente a la cdmara de crecimiento del
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Coe e S

Figura A.2: Peliculas de niobio.

sistema sputtering. Cabe senalar que el sistema de depdsito que se utilizé en este trabajo
de tesis tiene dos caAmaras, una camara de carga de sustratos y una cadmara principal, las

cuales estan separadas una de otra por una compuerta de aislamiento.
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Apéndice B

Efecto de la frecuencia de la

fuente

La frecuencia de operacion de la fuente DC pulsada del proceso de sputtering es una
condicién que se estudio en detalle. En particular, se analiz6 la dependencia en morfologia,
propiedades nanomecénicas y coeficiente de friccion de las peliculas de niobio para 3
diferentes valores de la frecuencia de operacion. Se depositaron peliculas de niobio con
diferentes valores de la frecuencia de operacién, a saber, 20 kHz, 100 kHz y 350 kHz.
Todos los procesos de depdsito se realizaron sin calentamiento intencional del sustrato, es
decir, a temperatura ambiente. Los sustratos utilizados fueron silicio (100) y cuarzo. El
resto de los pardmetros de depdsito se fijaron a los valores presentados en la tabla[2.1] Las

muestras analizadas no tienen capa protectora de aluminidﬂ

B.1. Estructura cristalina

La figura muestra los espectros de difraccién de rayos X de las peliculas de niobio.
La frecuencia de operacién de la fuente pulsada era de (a) 20 kHz, (b) 100 kHz y (c) 350

kHz. Como se observa en la figura todas las muestras tienen los picos asociados a

IEste Apéndice contiene resultados mostrados y discutidos en detalle en el articulo Nanomechanical
properties of Nb films deposited by pulsed frequency magnetron sputtering (ver la seccién de Publicaciones).
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los planos (110), (200) y (211). Por tanto, variar la frecuencia de operacién de la fuente
DC pulsada no induce un cambio en la estructura cristalina de las peliculas. Todas las

peliculas tienen la estructura cristalina cibica centrada en el cuerpo (bec), discutida en el

capitulo

T T T
@ ——Nb 20 kHz (b) —— Nb 100 kHz
—— Nb Ref. Code 01-089-5008 —— Nb Ref. Code 01-089-5008
£ £
< <
=2 =2
E 3
b=t =
5 5
E =
(110) (200) @11
T T T T T T T T
40 50 60 70 40 50 60 70
20 (grados) 20 (grados)
T T
(C) —— Nb 350 kHz

—— Nb Ref. Code 01-089-5008

Intensidad (u. arb.)

T T T T
40 50 60 70
26 (grados)

Figura B.1: Difraccién de rayos X de las peliculas de niobio depositadas sobre cuarzo con
diferentes valores de frecuencia (a) 20 kHz, (b) 100 kHz y (c) 350 kHz.

B.2. Morfologia

En la figura[B.2] se presentan las imdgenes morfoldgicas de la superficie de las peliculas
de niobio depositadas con las tres condiciones de frecuencia (a) 20 kHz, (b) 100 kHz y
(c) 350 kHz. El aumento de la frecuencia de operacién de la fuente DC pulsada causa un
cambio en la morfologia de las peliculas. En verdad, las peliculas pasan de una estructura
granular a una compuesta de hojuelas. También el aumento de la frecuencia altera la
rugosidad de la superficie de las peliculas que aumenta de 3.1 nm a 7 — 8 nm. Es por
esta razén principalmente que se decidié realizar el depdsito de las muestras estudiadas

en esta tesis con una frecuencia de operacién de 20 kHz. No obstante, no se descarta
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la posibilidad de estudiar los efectos de la variacién en morfologia sobre las propiedades
superconductoras de las peliculas fabricadas. Sin embargo, un estudio de este tipo va mas

alla de los objetivos planteados en esta tesis.
@ )

10.0 nm 20.0 nm

-20.0 nm

Figura B.2: Imédgenes de la morfologia de la superficie de las peliculas de niobio. La
superficie medida tiene un drea de 1 um x 1 pm, (a) 20 kHz, (b) 100 kHz y (c) 350
kHz.
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Condiciones de medicion de las

técnicas experimentales

Las monocapas asi como la multicapa disenadas y fabricadas se caracterizaron a través
de mediciones de difraccién de rayos X (XRD), microscopia de fuerza atémica (AFM),
espectroscopia fotoelectrénica por rayos X (XPS) y espectroscopia elipsométrica. Los
detalles sobre las condiciones utilizadas en cada una de estas caracterizaciones se presentan

a continuacion.

C.1. Difraccién de rayos X

La estructura cristalina de las muestras se analiz6 mediante la técnica de difracciéon de
rayos X (XRD por sus siglas en inglés). Los difractogramas de las muestras se obtuvieron
con un difractémetro con longitud de onda Cu Ka (A = 1.5406 A). Los pardmetros para
la adquisicién de datos que se utilizaron son 40 kV y 35 mA, en un rango de 20° a 80°
con pasos de 0.05°. El haz incide sobre la muestra a un angulo de 0.7°, es decir se utiliz

incidencia rasante, mientras que el detector barre el rango antes mencionado.
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C.2. Espectroscopia fotoelectronica por rayos X

Una vez que las muestras se depositaban se dié un tiempo de espera para que el
equipo alcanzara condiciones de estabilidad. Durante ese tiempo de espera, se alisto el
equipo de Espectroscopia Fotoelectrénica por Rayos X (XPS, por sus siglas en inglés X-
ray Photoelectron Spectroscopy) para censar la superficie de las muestras. La muestra
que se coloca en el equipo XPS es la depositada sobre silicio. Se realizaron mediciones
de XPS de las monocapas y la multicapa. Debido al espesor de la multicapa se espera
que los resultados de XPS arrojen informacién de la tltima capa de Nb. Las mediciones
se hicieron con el fin de asegurar que la capa de niobio esta libre de oxigeno enlazado al
superconductor como se discutié en el capitulo 2] El equipo XPS, con el que se realizaron
las mediciones, cuenta con una fuente monocromatica Al Ko (hv = 1486.7 ¢V) y un
analizador de electrones hemisférico con siete canales. Los parametros para la adquisicién
de los espectros XPS constaron de una ventana de energia de 10 eV con pasos de 1 eV.

Todas las mediciones se hicieron a un angulo de 41°.

C.3. Microscopia de fuerza atémica

La morfologia de la superficie de la multicapa se analizé con un equipo de microscopia
de fuerza atémica (AFM por sus siglas en inglés). Se escanearon areas de la superficie de
1 pm x 1 gm y de 3 um X 3 pm, aunque solo se presentan las de 1 pm x 1 pum. Las

mediciones se realizaron en modo de contacto (force tapping mode) con una sonda SNL.

De forma simultanea al escaneo de la superficie, se evaliia la rugosidad de la superficie de
las peliculas. La rugosidad cuadrética media (RMS por sus siglds en inglés o bien denotada
como R,) se calcula a partir de la raiz cuadrada del promedio de las desviaciones de la
altura relativa respecto del valor promedio, de cada pixel, al cuadrado. El célculo de R,

se hace mediante la siguiente ecuacién

Ro— |2 3 7)? C.1
¢ = N;(zn—z% (C.1)

en donde z, representa la altura de cada pixel, z representa la altura promedio y N el
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ntumero total de pixeles.

C.4. Espectroscopia elipsométrica

Se utilizdé la técnica de espectroscopia elipsométrica para determinar la funcién
dieléctrica efectiva de las muestras. La técnica se basa en la medicion de los cambios
relativos de fase de un haz de luz reflejado y polarizado por la muestra de interés. Los
datos experimentales que se obtienen con esta técnica se utilizan para describir un modelo
de una o varias capas. Para el modelo se usan relaciones matematicas conocidas como
férmulas de dispersién que ayudan a evaluar las propiedades épticas e incluso el espesor

del material mediante el ajuste de estas férmulas de dispersién a los datos experimentales.

La féormula de dispersién que se utilizé para la muestras estd compuesta por la suma

de un oscilador de Drude y dos de Lorentz descrita por la ecuacion

w2

fiwg;
e (w)=¢e_+ L. + C.2
2or (W) = e —w? + il yw ; w(z)j — w? +iyjw (€2)

en donde ¢ es la constante dieléctrica a altas frecuencias, wy, es la frecuencia de plasma
que corresponde al valor cuando la constante dieléctrica es nula, w es la frecuencia de
la luz incidente, I'y (en eV) es la frecuencia de colisién, f; es la fuerza del oscilador de
Lorentz, wy; (en eV) es la frecuencia de resonancia del oscilador j y ; es el coeficiente de

amortiguamiento del oscilador j.
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Condiciones de medicion de las

propiedades magnéticas

La caracterizacion magnética de las monocapas asi como de la nanoestructura se realiz6
en un equipo de medicién de propiedades fisicas PPMS (Physical Property Measurement
System) DynaCool-9. Este equipo tiene un rango de operacién de temperatura de 1.8
K a 400 K y una magnitud de campo magnético de hasta += 9 T. Con este equipo es
posible realizar mediciones de susceptibilidad magnética AC en funcién de la temperatura
[x(T)] y magnetizacién en funcién del campo magnético a temperatura constante (M (H)),
entre otras. A continuacién se presentan los detalles de las condiciones utilizadas en las

mediciones de x(T') y M (H) de las muestras fabricadas.

D.1. Susceptibilidad magnética AC

La susceptibilidad magnética AC [x(T)] de las muestras se analizé mediante
magnetometria AC. En esta configuracién el equipo PPMS superpone un campo AC, de
magnitud pequena, al campo DC. Lo anterior causa un momento magnético que depende
del tiempo en la muestra. Este momento es detectado por el equipo ya que esta configurado
para detectarlo en su frecuencia de oscilaciéon natural, es decir, la misma frecuencia del

campo AC. La susceptibilidad magnética AC se denomina también como la susceptibilidad
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dindmica.

El momento magnético AC inducido en la muestra, cuando el campo magnético AC es

pequeno, es directamente proporcional a la susceptibilidad magnética
M, =x-H,.sen(wi), (D.1)

en donde H, . representa la magnitud del campo AC y w es la frecuencia de oscilacién del

campo.

La medicion de la susceptibilidad AC permite identificar la magnitud de la
susceptibilidad y, asi como el cambio de fase ¢ con respecto al campo magnético AC.
Entonces, la susceptibilidad magnética AC estd compuesta por una parte real Y’ y una
imaginaria x”. La parte real e imaginaria de la susceptibilidad se relacionan con fase ¢

mediante

X = xcos(p), (D.2a)
X" = xsen(y), (D.2b)

se determiné la temperatura de transicién de las muestras T, a través de mediciones de

susceptibilidad magnética AC en funcién de la temperatura x (7).

D.1.1. Preparacion de muestras

Previo a la medicién de susceptibilidad AC es necesario preparar la muestra. Esta
preparacion consiste en cortar un pequeno pedazo de la pelicula depositada sobre cuarzo.
El pedazo debe tener una dimensién aproximada de 4 mm X 3 mm, o bien, menor que
estas dimensiones. Lo anterior se debe a que la muestra se fija en una pajilla de cuarzo
de aproximadamente 5 mm de espesor. Esta pajilla, con el pedazo de muestra pegada, se
introduce dentro de una cavidad del equipo en donde se lleva a cabo la medicién, es decir,

la camara de medicion.

En el panel (a) de la figura se observa el pedazo cortado de una pelicula de cuarzo,
en el panel (b) se muestra un pedazo de pelicula de cuarzo pegado sobre la pajilla de

cuarzo y en el panel (c¢) estdn dos muestras pegadas y centradas con el dispositivo de

132



APENDICE D CONDICIONES DE MEDICION DE LAS PROPIEDADES
MAGNETICAS
D.1 SUSCEPTIBILIDAD MAGNETICA AC

preparacion para medicién de susceptibilidad AC.

nen

E

||Ir|uu| ;

Figura D.1: (a) Pedazo cortado de pelicula de niobio de 4 mm x 3 mm, (b) el pedazo
pegado sobre la pajilla de cuarzo y (c) pajillas con pedazos cortados de peliculas de niobio
listas para medicién de susceptibilidad AC.

La figura [D-2] muestra un esquema del interior del sistema PPMS una vez que se
introduce la muestra a medir. La pajilla de cuarzo, que se monta en el portamuestra,
queda de forma vertical. En consecuencia, el trozo de pelicula queda de manera horizontal
en el interior de la cdmara de medicién. El iman superconductor del equipo PPMS genera
un campo magnético H uniforme dirigido verticalmente, segin las especificaciones del
fabricante. El campo magnético H es perpendicular a la superficie de la pelicula de Nb,

como se muestra en la figura

D.1.2. Secuencia de medicion de susceptibilidad AC

La susceptibilidad magnética AC de todas las muestras se midi6 en funcién de la
temperatura x(7'). Se utilizaron intensidades de campo magnético de 0.5 Oe (5 x 1075
T), 1 Oe, 5 Oe, 10 Oe, 12 Oe y 16 Oe, todas con una frecuencia de oscilacién de 5 kHz.
El rango de temperatura fue de 5 K a 15 K. Se utilizaron estas condiciones ya que en el

modo AC, a bajas temperaturas, la amplitud, frecuencia y méaximo tiempo de medicién
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Figura D.2: Esquema del interior del sistema PPMS. La muestra, que es un trozo de
pelicula de Nb, se coloca en el centro de la cdmara de medicion, con la superficie
perpendicular al campo magnético H uniforme dirigido verticalmente (representado por
las flechas verticales en color negro).

estan limitados debido a calentamiento por corrientes inducidas en el equipo.

La secuencia que se utilizé en el equipo PPMS para la medicién de la susceptibilidad
AC de las muestras es la siguiente. Primero, la temperatura se bajo hasta 5 K. Segundo, se
activa el médulo de susceptibilidad con las opciones de intensidad de campo (por ejemplo
0.5 Oe) y frecuencia de oscilacién (por ejemplo 5 kHz). Después, se activa la rampa de
temperatura, en este caso consiste en aumentar de 5 K a 15 K mientras realiza la medicién
de susceptibilidad. Esta serie de instrucciones se configuran en el equipo cada vez que se
cambia la intensidad del campo a los valores que se utilizaron mencionados anteriormente.
También, si se desea se puede realizar un barrido en las frecuencias de oscilacién disponibles
en este modo y mantener la intensidad de campo magnético fija. No obstante, los valores
tanto de intensidad de campo como de frecuencia estan limitados a valores configurados

por el software del equipo de PPMS.

Cabe destacar que, esta fue la primera vez que se utilizé esta opcién del equipo de

PPMS del IFUAP para medir la susceptibilidad magnética AC de un superconductor. La
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secuencia completa de medicién propuesta estd disponible bajo peticién razonable en el

laboratorio de Microscopia de Fuerza Atémica con el Dr. Francisco Javier Flores Ruiz.

D.2. Magnetizacién en funciéon del campo magnético

De manera similar a la susceptibilidad magnética AC, se midi6 la magnetizacion de las
muestras. En esta configuracién el equipo PPMS utiliza el campo DC. Por lo que se utiliza
una opcién diferente que se conoce como magnetémetro de muestra vibratorio (Vibrating

Sample Magnetometer, VSM).

Con esta opcion se midié la magnetizacion de las muestras en funcién de la intensidad
de campo magnético aplicado M (H) a temperatura constante. Aunque el equipo también
permite medir la magnetizacién en funcién de la temperatura M (T) a intensidad de campo

magnético constante.

No obstante, como en el caso de susceptibilidad magnética AC es necesario preparar la
muestra utilizando el mismo procedimiento descrito en la seccién La tinica variacién
esta en el centrado de la muestra a medir a través de la configuracién de la secuencia de

medicién en el equipo y sobre la pajilla de cuarzo.
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