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预处理气氛对电子束蒸发制备 YBCO 薄膜性能
和结构的影响
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摘要: 采用先电子束沉积后退火的两步法制备 YBCO 超导薄膜; 根据薄膜的超导临界电流密度、X 射线衍射

( XRD) 和扫描电镜( SEM) 的测试结果，研究了不同预处理气氛对 YBCO 薄膜结构、表面形貌及超导性能的影响。
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Effect of pre － annealing on microstructure and properties of YBa2Cu3O7 － x films prepared
by E － beam coevaporation
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( State Key Laboratory of High Temperature Gas Dynamics，Institute of Mechanics，CAS，Beijing 100190，China)

Abstract: YBCO superconducting films were prepared by the BaF2 process． In this process，the precursor films were deposi-
ted onto substrate by an electron beam co － evaporation technique． The effect of the pre － annealing atmosphere was investigated
by characterization of YBCO films using XRD，SEM and Jc － scan systrm．
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1 引言

目前国内外对于钇系和铊系高温超导薄膜的

应用是最多的也是应用效果最好的，尤其是钇钡

铜氧( YBa2Cu3O7 － x，简称 YBCO) 高温超导薄膜。
因为 YBCO 高温超导薄膜具有极低的微波表面电

阻，且用于薄膜生长的绝缘衬底为单晶体( 100 ) ，

而这又非常符合制作微波无源器件时对于材料的

选择［1 － 2］。
YBCO 高温超导薄膜作为超导材料的一种，

一直是电子材料领域研究的热门课题，其应用也

推动了世界范围内高温超导体研究热潮的出现。
虽然从材料科学的角度来看，YBCO 高温超导薄

膜的超导机理还未完全被人们所掌握，但这丝毫

不影响其在实际工程应用中的研究步伐，高温超

导技术正迅速发展成为一种技术和产业。
目前 YBCO 超 导 薄 膜 的 常 见 制 备 方 法

有［3 － 8］: 脉冲激光沉积( PLD，Pulsed laser deposi-
tion) 、磁 控 溅 射 ( Magnetron sputtering ) 、热 蒸 发

( Thermal evaporation ) 、电 子 束 蒸 发 ( EBE，E －
beam evaporation) 、金属有机气相沉积( MOCVD，

Metal organic chemical vapor deposition) 以及金属

有机物沉积( MOD，Metal organic deposition) 。其

中电子束蒸发镀膜技术是一种制备高纯物质薄膜

的主要方法，并且避免了坩埚材料的污染。本单

位采用力学所自主研制的多元电子束物理气相沉

积系统已经成功制备了 YBCO 超导薄膜［9 － 10］。
本实验室采用两步法制备 YBCO 薄膜，先电子束

沉积 Y、BaF2 和 Cu 的混合非晶薄膜，然后将该薄

膜进行退火处理形成 YBCO 超导薄膜。在本文中

将退火过程中的室温至 400℃之间的退火定义为

预处理。本文考察了退火过程中预处理气氛对薄

膜的性能和结构的影响。

2 实验

采用力学所自主研制的多元电子束物理气相

沉积系统两步法生长 YBCO 薄膜。所用衬底为



{ 001} LaAlO3 ( 简称 LAO) 单晶，尺寸为 15mm ×
15mm，厚度为 0． 5mm。蒸发源选用 Y、BaF2 和

Cu，其纯度均高于 99%。电子束蒸镀时 LAO 衬

底温度为室温，氧气压力稳定在 10 ～ 0． 01Pa。将

沉积好的薄膜先进行 400℃ 预处理，然后进行高

温退火处理，最后在 500℃、氧气的气氛下进行 0．
5 小时的处理，工艺参数如图 1 所示。本文考察

了退火温度在 800℃时，预处理气氛分别为 Ar /O2

混合气体和纯 O2 对薄膜的性能和结构的影响。

图 1 退火工艺曲线

Fig． 1 Typical temperature profile for the conversion process

采用 Philip X' PERT MPDX 射线衍射仪进行

了 XRD 扫描，分析了薄膜的相组成及薄膜的晶体

学取向。使用日本 Hitachi 公司 X650 型扫描电子

显微镜在 5kV 下进行了观察，研究了薄膜的表面

形貌。临界电流密度则是在莱比锡大学制备的 Jc
－ sacn Leipzig 系统进行测试的，测试条件为 77K，

自场。

3 结果与讨论

图 2 是不同预处理气氛下下制备的 YBCO 超

导薄膜的 XRD 衍射花样，其中 2( a) 和 2( b) 分别

为预处理气氛为 Ar /O2 混合气体和纯 O2 时的

XRD 衍射花样。预处理气氛为 Ar /O2 混合气体

和纯 O2 时，薄膜的 XRD 衍射图中除了 LAO 的衍

射峰外，其余均为的 YBCO ( 00l) 衍射峰，没有其

它杂峰，表明超导薄膜具有 c 轴织构，且具有很高

的相纯度。
图 3 和图 4 分别为不同预处理气氛下制备的

YBCO 超导薄膜的( 005 ) ω 扫描和( 103 ) Ф 扫描。
预处理气氛为 Ar /O2 混合气体和纯 O2 制备的

YBCO 薄膜的( 005) ω 扫描的半高宽 FWHM 分别

为 0． 8°和 0． 6°。我们认为在该组实验中，预处理

气氛 为 Ar /O2 混 合 气 体 制 备 的 YBCO 薄 膜 的

( 001) 取向较好。由图 4 中发现，图中只有四个

相隔 90°的窄峰，说明薄膜的面内取向较好。预

图 2 YBCO 超导薄膜的 XRD 衍射花样

Fig． 2 XRD patterns of the YBCO films pre － annealed prepared in different atmosphere
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( a) 预处理气氛为 Ar /O2 混合气体制备的 YBCO 薄膜的

( 005) ω 扫描

( b) 预处理气氛为纯 O2 制备的 YBCO 薄膜的( 005) ω 扫描

图 3 YBCO 超导薄膜的( 005) ω 扫描

Fig． 3 ( 005) ω scan of the YBCO films pre － annealed pre-
pared in different atmosphere

处理气氛为 Ar /O2 混合气体和纯 O2 制备的 YB-
CO 薄膜的( 103) Ф 扫描半高宽分别为 0． 6°和 0．
5°，说明预处理气氛为 Ar /O2 混合气体制备的

YBCO 薄膜面内取向更好。综合分析薄膜的 YB-
CO( 005) ω 扫描和( 103) Ф 扫描半高宽发现，预处

理气氛为 Ar /O2 混合气体制备的 YBCO 薄膜的面

内外取向更好。

( a) 预处理气氛为 Ar /O2 混合气体制备的 YBCO 薄膜的

( 103) Ф 扫描

( b) 预处理气氛为纯 O2 制备的 YBCO 薄膜的( 103) Ф 扫描

图 4 YBCO 超导薄膜的( 103) Ф 扫描

Fig． 4 ( 103) Ф scan of the YBCO films pre － annealed pre-
pared in different atmosphere

不同预处理气氛制备的 YBCO 薄膜其 SEM
结果如图 5 所示，其中 3 ( a) 和 3 ( b) 分别为预处

理气氛为 Ar /O2 混合气体和纯 O2 时的 SEM 图。

( a) 预处理气氛为 Ar /O2 混合气体制备的 YBCO 薄膜的

SEM 图

( b) 预处理气氛为纯 O2 制备的 YBCO 薄膜的 SEM 图

图 5 YBCO 超导薄膜的 SEM

Fig． 5 SEM micrographs of the YBCO films pre － annealed

prepared in different atmosphere
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从图中可以看到，制备的 YBCO 薄膜表面较为平

整、没有裂纹; 预处理气氛为 Ar /O2 混合气体时，

制备的薄膜更致密，并且无针状生长的晶粒，说明

该薄膜为纯 c 轴生长; 薄膜表面上的大颗粒经过

能谱检测确定为富 Cu 相。
不同预处理气氛下制备的 YBCO 超导薄膜临

界电流密度 Jc 如图 6 所示。通过研究发现，预处

理气氛为 Ar /O2 混合气体时，其超导性能最好，Jc

可达约 4． 2 × 106 /cm2。这与前面 XRD 测试结果

和 SEM 测试结果相一致，说明 YBCO 超导薄膜的

超导电性与结构的完整性关系密切。而在 400℃
预处理时，气氛为纯 O2 时，薄膜中的 Cu 氧化成

CuO，有部分 CuO 晶粒在后续的退火过程中长大

不利于 YBCO 的外延生长，导致该 YBCO 薄膜的

结构和性能下降。

( a) 预处理气氛为 Ar /O2 混合气体制备的 YBCO 薄膜的

Jc ( 77K，0T)

( b) 预处理气氛为纯 O2 制备的 YBCO 薄膜的 Jc ( 77K，0T)

图 6 YBCO 超导薄膜临界电流密度 Jc ( 77K，0T)

Fig． 6 Jc of the YBCO films pre － annealed prepared in dif-
ferent atmosphere( 77K，0T)

4 结论

通过 SEM 分析发现，本实验采用电子束蒸发

制备出了表面较为平整、没有裂纹的 YBCO 超导

薄膜。通过 XRD、Jc － scan 系统测试分析发现: 预

处理气氛为 Ar /O2 混合气体( O2 含量为 100ppm)

时，在退火温度为 800℃ 时，YBCO 薄膜具有良好

的织构和平整致密的表面形貌，在 77K 自场下的

临界电流密度 Jc 可达 4． 2 × 106 /cm2。
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