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Rdsumd, Nous avons mesurd la densitd de courant critique de transport (courant continu)

J~, dans une cdramique texturde YBaCUO dopde au BaSnO~. Elle prdsente des valeurs de

J~ (77 K) de 7,1 x
10~ A cm~~

en champ magndtique nut et de I,I x
10~ A cm~~

sous 20 T. Une

Etude systdmatique de cette cdramique a dtd entreprise. La microstructure et la nanostructure

observdes respectivement en microscopie dlectronique h balayage SEM et en microscopie h haute

rdsolution HREM ont dtd corrdldes avec (es mesures de J~. On observe dans cette cdramique une

microstructure texturde contenant de nombreuses inclusions de phase verte (taille w
lo ~m) et un

trks faible nombre d'inclusions de BaSnO~ (taille< I ~m). Les valeurs de J~ de transport se

rdvklent dtre assez dispersdes (2,5 x
10~ h 7,1x l0~Acm~). Des mesures de J~ par mdthode

magndtique ont dtd effectudes. Le rdsultat de ces mesures suggkre la prdsence de microfissures

dans certaines rdgions du matdriau causant alors une chute dramatique du J~ de transport dans

l'dchantillon correspondant. D'autre part, (es observations HREM ddmontrent que )es ddfauts

dtendus recensds ne peuvent pas dtre tenus pour principaux responsables du pidgeage des vortex

dans ce type de matdriau. L'dventuelle inhomogdnditd h l'dchelle nanostructurale ne semble pas

influencer la densitd de courant critique. Le pidgeage serait donc principalement gouvemd par la

microstructure lamellaire et non par la prdsence d'inclusions de BaSn03.

Abstract. We have performed critical current density measurements (DC current) on melt

textured YBaCUO doped with BaSnO~ which exhibits transport values at 77K as high as

7. I x
10~ A cm~ ~ in zero field and I.I x

10~ A cm~~ at 20 T. A systematic study of this ceramic

has been carried out using SEM and HREM observations in correlation with J~ measurements. A

textured microstructure is observed containing numerous green phase inclusions (size < lo ~m) as

well as a few numbers of BaSnO~ inclusions (size
~

l ~m). It has been found that transport

J~ data are distributed over a wide range (2.5 x
10~-7.I

x
10~ A cm~~). Nevertheless, magnetic

J~ measurements suggest that cracks of the order of several microns may appear in some regions of

the material leading to a dramatic decrease of transport J~ for the corresponding sample. On the

other hand. HREM observations demonstrate that extended defects cannot be considered as the

major factor for vortex pinning in textured 123 material. The presence or the absence of

inhomogeneity at the nanoscale does not seem to influence the critical current density. Finally, it

has been determined that pinning can be ascribed to lamellar microstructure rather than to

BaSnO~ inclusions.
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Introduction.

Le composd YBaCUO supraconducteur h 92 K est reconnu comme matdriau potentiel pour (es

applications puisqu ii est possible de l'utiliser h la tempdrature de l'azote liquide et que sa

synthbse est assez facile h mettre en ceuvre. Cependant, pour [es applications en dlec-

trotechnique, des valeurs de densitd de courant critique de 10~ h 10~ A cm~
~

sous un champ
magndtique de Tesla sent gdndralement requises. Les valeurs de J~ ddpendent fortement de la

microstructure de la cdramique. Le nombre de fissures doit fitre minimisd et le nombre de joints
de grains transverses doit fitre minimal. Des procddds de fusion et de croissance orientde de

grains, ant >t> ddveloppds [1, 2] dans le but de texturer le matdriau et donc d'augmenter )es

valeurs de J~. La technique
«

Melt Textured Growth
»

(MTG) permet en effet de prdparer des

matdriaux dent le J~ peut atteindre 3,5x l0~Acm~~ h 77K sous champ nut et

2,6 x
10~ A cm~ ~

sous 7 T [3]. Ces valeurs, quoique trbs prometteuses sent encore d'un ordre

de grandeur infdrieures aux valeurs souhaitdes pour la plupart des applications et sent difficiles

h reproduire de fa&on homogbne sur des dchantillons longs. Des rdsultats encourageants ant dtd

par ailleurs obtenus en densitd de courant critique h bas champ dan~ des cdramiques texturdes

de type YBaCUO dopdes au Basnoi 14, 5], mais aucune valeur de J~ h haut champ n'a encore

>t> mesurde. De plus, aucune observation en microscopie dlectronique n'a dtd prdsentde. Nous

nous sommes donc propo~ds d'dtudier ~ystdmatiquement (es cdramiques de type YBaCUO

texturdes (MTG) dopdes au BaSnO~, au moyen d'observations en microscopie dlectronique
SEM et HREM, et de corrdler )es rdsultats de ces observations avec )es mesures de densitd de

courant critique de transport sous champ h 77 K.

Procddure expdrimentale.

La poudre Basnoi Prdparde par rdaction h l'dtat solide a dtd ajoutde h la poudre
YBa~CU~O~

~
(123) Rhbne Poulenc dans )es proportions molaires de 4,5 % (2 % en masse).

Aprb~ mdlange et broyage en attritor, dans l'alcool, assurant une excellente homogdnditd du

mdlange, la poudre sdchde a dtd pressde, isostatiquement h 300 MPa sous forme de barreaux

(50 x 10 x 7 mm~) et frittd h 940 °C pendant 12 h sous flux d'oxygbne. Les barreaux obtenus

ant alors >t> placds sur des supports de phase verte frittde (Y~BaCUO, dite
«

211 ») qui a dtd

choisie pour l'identitd des dldments de la phase avec 123 et pour la l'aible diffdrence des

coefficients de dilatation thermique de ces deux phases [6]. Ceci permet la formation d'une

interface continue sans fissure, Le procddd MTG a dtd rdalisd dans un four horizontal

prdsentant deux zones de chauffage avec un plateau chaud h 200 °C et une zone oh rbgne un

gradient thermique de 20 °C.cm~ ' (Fig. ). Aprbs une trds courte p6riode h haute tempdrature

pour obtenir une fusion partielle rdsultant de la ddcomposition pdritectique de 1?3,

l'dchantillon a dtd ddplacd vers le gradient puis refroidi lentement °C/h) dans cette zone sous

flux d'oxygdne.

Mesures et observations.

Dans le but de comprendre (es effets de la microstructure et de la nanostructure sur le courant

critique, une sdrie de mesures dlectriques et magndtiques ant dtd rdalisdes sur cinq barreaux

diffdrents de dimensions typiques (0,1 x 0,1 x 0,8 mm~), ddcoupd~ dans le mEme matdriau

mas~if 123/Basnoi. Les rdsultats de ces me~ure~ ant dtd corrdlds avec )es ob~ervation~ en SEM

et en HREM faites sur ces 5 dchantillons.

Cette cdramique prdsente une transition supraconductrice dtroite h 91K me~urde au

susceptomdtre AC avec un champ alternatif appliqud parallblement au plan (al) de 10G

(AT~
=

1,5 K ).
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Fig. I. Profit thermique prdsentant (es deux dtapes de la ~ynthk~e du matdriau texturd.

[Thermal profile showing the two step~ of the texturing process.]

Les observations par SEM des diffdrents dchantillons confirment la qualitd de la texture

comme l'illustre la figure ~. Le systbme d'analyse TRACOR associd au microscope SEM a

permis d'identifier )es diffdrentes inclusions visibles sur cette figure. Seules [es trois inclusions

marqudes d'une flbche correspondent au Basnoi tandis que [es autres, habituellement

observdes dans YBCO texturd, correspondent h de la phase verte. (La distinction de ces deux

types d'inclusions e~t difficile h faire sur cette reproduction h cause de son faible contraste).

MESURES DE couRANTs cRiTiouEs DE TRANSPORT. Les mesures de J~ de transport ant did

r6alisdes par la mdthode classique 4 pointes. Nous avons adoptd un critbre de champ diectrique
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Fig. 2. Micrographie SEM de la cdramique texturde 123/Basnoi montrant la microstructure en

lamelle~ de 5-7 ~m. Le~ inclu~ion~ dont la tattle varie d'environ h lo ~m wnt des particule~ de ? I. Le~

petites inclu~ions (tattle
~

~m) indiqude~ par des tldches ,ont de~ particules de BaSnO~.

[The SEM micrograph of the textured ceramic 123/BaSnO~ show~ the 5-7 ~m lamellar micro~tructure.

The 21 inclusions are lo ~m large wherea~ the,mailer ones (size
~

l ~m) indicated by curved arrows

are BaSnO~ particle;.
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de 5 ~LV cm~' compte tenu de la taille des dchantillons et de la rdsolution du voltmdtre. Le

courant continu a dtd appliqud dans la direction des plans [CUO~]~ (plans ab). Les rdsultats

relatifs aux cinq dchantillons sent rdsumds dans le tableau I.

Tableau I. Densitd de courant critique d 77 K mesurde en transport ou magndtiquement
sur

les cinq dchantillons ddcoupds dans le mdme barreaii de matdriau massif123/BaSnO~. La

qualitd de la nanostructuie cot.iespondante observde en HREM est indiqude dans la dernidre

co%nne.

[Critical current density at 77 K measured on the five samples cut out of the same bulk material

123/BaSnO~, by transport method or deduced from magnetization cycles. The corresponding

~nanostructure quality observed by HREM is also indicated.]

~~~~~~~"°~
J~ (lo~ A cm~ na~~~ure

Transport SQUID (B
=

0)

56 (B
=

0) ddsordonnde

2 2,5 (B
=

0) rdgulidre
3 5 (B

=

0) 50-70 rdgulidre
4 71 (B

=

0) 50-70 rdgulidre
5 11 (B

=

20 T)

La figure 3 illustre la trds grande diffdrence de comportement entre les courbes

J~
=

f (B des dchantillons 2 et 4 soumis h un champ magndtique h peu prds parallkle aux plans
(ab).
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Fig. 3. J~ de transport h 77K avec un champ magndtique h peu prks parallkle aux plans

(ab). Le courant circule dans ces plans et perpendiculairement au champ. O dchantillon 2 X dchantillon

4. La ddcroissance de j~(B) de l'dchantillon 4 au-dessus de I Tesla provient d'une ldgkre dd~orientation

du plan ah par rapport au champ.

[Transport J~ at 77 K under external magnetic field applied close to the jab) planes. Current flows in

these planes, norrnaly to the field. O sample 2 X sample 4. The j~(B) decrease of sample 4 above

I Tesla is due to a slight misalignment of the field with respect to the ab plane.]
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La dispersion des valeurs de J~ peut dtre due h une inhomogdnditd au niveau de la

nanostructure ou simplement h la prdsence de microfissures pouvant apparaitre dans certaines

rdgions du matdriau et conduisant h une chute dramatique de J~ dans les dchantillons

correspondants. Dans le but de vdrifier ces hypothbses, nous avons effectud des mesures

magndtiques et observd ces dchantillons en HREM.

MESURES DE couRANTs cRiTiouEs D'AIMANTATION. Des mesures de cycles d'hystdrdsis
magndtique h 77 K ont >t> rdalisdes h l'aide d'un magndtombtre h SQUID (champ parallble h

l'axe c), sur des dchantillons prdsentant des J~ de transport trbs diffdrents (dchantillons 3 et 4).

La densitd de courant critique ddduite de ces cycles a >t> calculde au moyen du modble de Bean

modifid [7] et les rdsultats sont reportds sur la figure 4.
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Fig. 4. Densitds de courant critique des dchantillons 4 et 3 calculdes h partir des cycles d'aimantation h

77 K en champ parallkle h l'axe c. X dchantillon 4 O dchantillon 3.

[Critical current densities of samples 4 and 3 deduced from the magnetization cycles (field parallel to the

c-axis). X sample 4 O sample 3.]

Cette figure montre clairement que les valeurs et )es comportements des J~ d'aimantation

sont pratiquement identiques pour ces deux dchantillons (5 x10~ et 7 x10~A cm~~ pour

B
=

0) alors que les valeurs de J~ mesurdes en transport sont trbs diffdrentes. On peut donc en

ddduire que le faible J~ de transport de l'dchantillon 3 serait plutbt dli h la prdsence de

microfissures. Au contraire, celles-ci semblent absentes dans l'dchantillon4.

OBSERVATIONS EN MicRoscoPiE fLECTRONIQUE HREM. Les dchantillons 3 et 4 prdsentent

une nanostructure dont la pdriodicitd et le contraste rdguliers rdvklent l'absence de ddfauts h

cette dchelle, comme en tdmoigne la figure 5.

Cette observation est en parfait accord avec celle des mesures magndtiques effectudes sur

ces dchantillons. D'autre part, l'dchantillon I (fort J~ de transport) prdsente une nanostructure

trbs ddsordonnde comme le rdvble la figure 6.

On observe sur cette photographie la prdsence des phases
«

124
» et «

134
»

trbs localisdes,

d'intercalations de segments CUO additionnels (A), de substitutions atomiques et de

mdcanismes de cisaillement (B), de variations locales d'orientation de groupes CUO~ (C) et de

superdislocations h la frontibre des phases localisdes
«

124
» et «

134
»

(D).
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[loo]

Fig. 5. La grande rdgularitd des franges espacdes de 11,71 de la micrographie HREM des

dchantillons 3 et 4 met en Evidence l'ab~ence de ddfauts h l'dchelle nanostructurale.

[The HREM micrograph of samples 3 and 4 show~ a high regularity of the fringe, ,paced by 1.71 and

emphasizes the absence of nanostructural faults.]

Fig. 6. Micrographie HREM de l'dchantillon oh apparai+ent intercalation~, superdislocation~ et

mdcanismes de ci~aillement.

[The ~ample HREM micrograph evidences intercalation~. ~uperdi~location~ and ~hearing mechanism~.]

Par consdquent, la comparaison des dchantillons et 4 montre qu en ddpit de leurs valeurs

de J~ de transport proches et trbs dlevdes, its prdsentent des nanostructures trks diffdrente~. Ceci

montre que (es ddfauts dtendus h cette dchelle ne peuvent pas fitre considdrds comme )es

principaux responsables du pidgeage des vortex dans le matdriau
«

1?3
» en champ faible.



N° II TEXTURATION ET AUGMENTATION DE J~ DANS YBCO/BaSnO, 22 II

COMPORTEMENT sons CHAMP. Le comportement sous champ de ces dchantillons est trks

semblable h celui des dchantillons saris BaSnO~ [9]. La comparaison de la figure 3 et de la

figure 4 montre que le courant critique diminue assez vite de fagon assez isotrope avec le

champ appliqu6 jusqu'h I Tesla environ. II devient alors trbs anisotrope ii s'6croule si le

champ est appliqu6 selon l'axe
c et est presque ind6pendant du champ si it est appliq16 darts les

plans (ah ). A fort champ, it subsiste un pic trbs clair autour des plans (ah comme le montre la

figure 7.

~~~~[
~
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Fig. 7. Densitd de courant critique en transport h 77K en fonction de l'angle de rotation

du champ par rapport aux plans lab de l'dchantillon 5. Le champ est perpendiculaire au courant et

parallble aux plans (ah ) lorsque 0.

[Critical current density at 77 K of sample 5 1,ersus rotation angle around (ab ) planes. The field is normal

to the current and is located within these planes when H 0.]

Une comparaison entre les r6sultats obtenus sur des monocristaux [10] d'6paisseur variable

et les mat6riaux texturds avec ou saris BaSnO~ montre que la densit6 de courant critique en

champ faible est inversement proportionnelle h l'6paisseur des 6chantillons (ou des lamelles

darts le cas des mat6riaux textur6s h structure lamellaire), ce qui est trbs en faveur d'un modble

de pidgeage par les inhomog6n6itds de surface [8]. Darts ce cadre, l'am61ioration des densit6s

de courant critique en champ faible par l'addition de BaSnO~ pourrait provenir d'une

p6riodicit6 plus faible de la structure lamellaire (un facteur 2 environ).

Deux modbles sent propos6s pour comprendre le comportement en champ fort. Le premier
fait appel au p16geage.intrinsbque par la nanostructure [I II et devrait dtre insensible h la

pr6sence de BaSnO~. Or, BaSnO~ semble modifier ce p16geage
=

1,1 x
10~ A cm~ ~

au lieu

de 2,8 x10~A cm~~ [3].) Le second modble fait appel au p16geage par la pr6sence des

surfaces des lamelles de la microstructure [12], mais n'apporte pas encore de pr6dictions
pr6cises sur le comportement en champ magn6tique appliqu6. Des mesures comp16mentaires

seront n6cessaires pour distinguer entre les deux meddles et pour progresser darts l'optimisation
du mat6riau en champ fort.
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Conclusions.

En conclusion, le dopage de la cdramique textur6e YBaCUO par BaSnO~ semble diminuer les

contraintes intemes, notamment tars de la transition quadratique-orthorhombique. Ce dopage

procure une microstructure en cristaux 123 lamellaires plus minces (= 7 ~Lm ). Cette caract6ris-

tique semble favoriser le p16geage des vortex en champ faible, et des valeurs 61ev6es de

J~ en r6sultent. II devrait donc dtre possible d'am61iorer encore la densit6 de courant critique en

champ faible en diminuant l'6paisseur des lamelles h l'6chelle microstructurale. L'influence de

l'addition de BaSnO~ sur le comportement en champ fort reste h studier plus pr6cis6ment.
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