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Abstract: An X Ray analysis on the PbBi system from pure Pb to
Pb 30 at. % Bi yields both phase and lattice constant. Tc and Hall constant

were also measured. The samples were thin films.

Subject headings: helium, phonons, Bose-Einstein condensation.

Resumen: Se presenta un estudio estructural mediante rayos X de la
ale‘acio'n PbBi desde Pb puro hasta Pb 30 at. % Bi lo que brinda la fase y
el parametro de red. También se determind la temperatura de transicidén
a superconductividad de estas aleaciones y se midié el efecto Hall en peli
culas delgadas.

Encabezados de materia: helio, fonones, condensacién de Bose-

Einstein.
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1. Introduccién

Algunos trabajos anteriores de los autores[1,2] en los sistemas PbTI, PbBi y
PbIn les condujeron al presente estudio. Aunque el sistema presenta solubilidad a
todas las diferentes concentraciones, nos limitamos a la region desde el Pb puro hasta
Pb 30 at. % Bi, porque a concentraciones mayores se presenta la fase del Bi puro[3].
Tanto Saenz y Rapp[2] como Takano y Sato[4] estudiaron previamente este sistema
pero en laminas forjadas en frio o en muestras masivas. Nuestro estudio es en peliculas
delgadas evaporadas e incluye el analisis estructural por rayos X, que no fue realizado
en los trabajos citados. Tanto Sdenz y Rapp(2] como Chapnik(5] han considerado
la posible relacién entre el coeficiente de Hall, Rh, y la temperatura de transicién a
superconductividad, T¢, lo que también fue motivacién para realizar este trabajo ya
que no se ha llegado a conclusiones definitivas a ese respecto.

2. Procedimiento Experimental

Las peliculas delgadas se prepararon por evaporacién rapida, del orden de 604 /seg,
en vacio del orden de 2 x 10~® Torr mediante un haz de electrones, a partir de
aleaciones de PbBi previamente preparadas a las concentraciones deseadas. Los
materiales iniciales fueron Pb 99,999% puro 'y Bi 99,99% puro. Como sustratos
se emplearon laminas de vidrio a temperatura ambiente, limpiadas con detergente
en agua y vibraciones ultrasdnicas, luego sumergiéndolas en mezcla sulfocrémica
y finalmente con agua destilada. Previamente se depositaron electrodos de cobre
tanto para alimentar la corriente como para realizar las mediciones eléctricas. E]
espesor de las peliculas se determiné mediante un oscilador comercial de cuarzo, con
errores del 0.1% en el 4mbito empleado. Sus dimensiones superficiales tipicas fueron
19,77 x 0.94 mm?, medidos con un microscopio viajero acondicionado con su escala,
con errores de 0.002mm.

Los voltajes de Hall se midieron con un voltimetro empleando contactos de Hall del
mismo material y espesor que la muestra para minimizar los voltajes no deseados[6],
estas medidas se realizaron a temperatura ambiente. Para varias muestras no fue
posible medir Rh, como se observa en la tabla, debido a lo pequeiio de su valor. Los
voltajes de Hall son lineales con respecto al campo magnético hasta 0.8T para estas
muestras y ese fue el valor del campo magnético empleado para determinar los valores
de Rh reportados. Cada dato representa un promedio de varias medidas hechas en la
misma pelicula,

La temperatura de transicion a superconductividad se determind observando el
cambio en la inductancia de una pequena bobina colocada en contacto térmico con
la muestra mientras se variaba la temperatura en un criéstato de helio liquido. La
temperatura se determind utilizando un diodo calibrado.

La tabla I mwuestra los datos de espesor; composicién, coeficiente de Hall y
temperatura de transicion a superconductividad. Los errores son menores del 5%
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para los datos de Hall, la incertidumbre en la concentracién es del orden de 0.1% y
en la temperatura de 0.05K.

Para el estudio por rayos X se emplearon muestras en forma de pelicula delgada,
cuya preparacion se explicé anteriormente, colocadas en el difractometro 8- 26 Diffract
5000 de Siemens. Se varié el angulo desde 28° hasta 68°. Los datos los procesa
la computadora del difractémetro y se comparan contra las lineas de elementos y
aleaciones almacenadas en el banco de memoria de la maquinaf7). Esto permite,
ademas, obtener las distancias interplanares de manera inmediata.

3. Resultados
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Figura. 1:Coeficiente de Hall como funcién de la concentracién para el sistema PbBi en pelicula

deigada medidos a temperatura ambiente.

La fig. I muestra la variacion de Rh con la concentracién, la cual es muy pequeiia para
aleaciones con menos de 18 at.% Bi y presenta un cambio notable para Pb 27.3 at.% Bi,
que pertenece a la fase ¢ segin Hansen[3]. Los datos de menos de 18 at.% Bi muestran
variaciones de hasta el 23 % (ver tabla I) pero distribuidas sin orden a lo largo del

eje de la concentracion.

La fig. 2 muestra la variacion de Tc con la concentracion, se nota igualmente una
variacion sumamente pequefia para concentraciones menores a 18 at.% Bi, pero las
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Figura. Z:lemperatura de Transicién a superconductividad como funcién de la concentracién
para el sistema PbBi en pelicula delgada. La fig. 3 presenta los datos de Tc comparados con Rh. Las
variaciones pequefias de ambos parametros no permiten aventurar conclusiones para concentraciones

menores al 18 at.% Bi pero sf muestra la elevacién notable de ambos pardmetros en la fase €.

Al comparar con trabajos anteriores en laminas trabajadas en frio o en muestras masivas{2,4] se
observa que el comportamiento de las peliculas delgadas estudiadas es muy semejante en cuéanto a
fenémenos de transporte se refiere. Se esperarian cambios en los valores de Rh, Tc y otros fenémenos
de transporte dependientes del camino libre medio, cuando el espesor sea semejante al camino libre
medio pues entonces la dispersidn en las superficies cobraria mayor importancia entre los factores de
dispersién, pero en el caso de este sistema de aleaciones los caminos libres medios son muy cortos, del
orden de 10™9m. Los datos obtenidos no nos permiten apoyar a Sdenz y Rapp[2] ni a Chapnik[5].

muestras en la fase ¢ brindan valores de Tc mayores, una de ellas notablemente mayor
‘que la del Pb puro.

En la fig.1 se nota que los valores de Rh son poco sensibles al cambio en
concentracion, lo que coincide con Saenz y Rapp[2] y con Takano y Sato[4]. El valor
alto de 27.3 at.% Bi es un dato aislado, y aunque no permite hacer aseveraciones,
podria indicar la influencia del cambio de fase en la constante de Hall.

La fig. 2 sugiere una frontera de fase alrededor del Pb 18at.%Bi y para
concentraciones mayores los valores de Tc varian mucho. El estudio con rayos X
demuestra la coexistencia de al menos dos fases en la regién entre 18 y 30at.%B1,
mientras que del diagrama de fases de Hansen{3] parece no haber homogeneidad en
ese ambito. Esto es una posible explicacion a la variabilidad de los valores de Tc en
este ambito . ‘
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El estudio con rayos X se inicid fundamentalmente para conocer el cambio en
composicion de las peliculas delgadas respecto al lingote usado. Para ello se analizo
material del lingote y de la pelicula obteniéndose excelente concordancia de los
patrones. Como se ve en la Fig. 4, la variacién con la concentracién se nota
aun para bajos porcentaje de ésta. Ademads, los diagramas de fase[3], muestran
cambios coincidentes con las concentraciones preparadas para este trabajo. La fig.
4 se selecciond entre los datos de los rayos X, aunque el analisis incluyé todas las
muestras estudiadas. Se concluye que nuestra manera de preparar las muestras brinda
peliculas policristalinas pero con orientacion preferida. Esto se concluye al analizar
la intensidad relativa de los picos. Observese el caso de Pb 27.3 at.% Bi: El pico
méaximo corresponde a 20 = 29.457 con d= 3.0297 Amientras el patrén da 3.0354
Apara la direccion (100). EI segundo pico en intensidad corresponde a la direccion
(002) con d= 2.899 Apero con solo el 12% de intensidad relativa. Luego concluimos
que en esta fase de estructura hexagonal el eje (100) es normal a la superficie con los
planos ac paralelos a la superficie -en la terminologia acostumbrada para estructuras
hexagonales, la direcién (0001) es paralela a la superficie- y esto es cierto para las
otras aleaciones en la fase.

Para aleaciones con menos de 18 at.% Bi un analisis semejante muestra que la
orientacion preferida es con el eje (111) paralelo a la superficie.

También se nota en la fig. 4, al observar el pico a 64.2° que corresponde a 1.447
Aen tanto que la tabla[7] da 1.449 Apara el Pb;Bis, que hay un corrimiento menor a
2/1400. Esto claramente indica que la fase es pura, no contiene fase plomo, la que si
aparece para 21 at.% Bi y mds aun para 18 at.% Bi como se nota en el pico cercano
a 65°.
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Tabla 1. Datos obtenidos para el sistema de aleaciones Pb-Bi evaporadas como
peliculas delgadas.

Pbat.%Bi  Espesor(nm)  Rp(10-'1m3/AS) Te(K)

0.0 164 0.98 7.54
2.1 108 Tl
10.0 100 1.0 7.5
15.0 101 0.77 7.25
18.5 136 0.9 8.1
20.2 100 0.75 8.0
21.2 136 : 8.3
25.0 7.8
27.3 118 17.7 9.05
29.6 7.2
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