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提 要

我们研制了一台吸气溅射装置
,

使用普通真空系统
.

文中介绍了吸气溅射原理及装置的

结构
.

并用溅射 N b
3

Ge 的条件
,

制备了 N b 膜
,

超导转变温度为 8
.

邺 K
.

一
、

引 言

我们的工作是制备高 了
二

N b
3G c 薄膜

.

早在 1 9夕3 年
,

Ga va ler 就用直流溅射法获得
T

‘

为 2 2K 以上的 A 1 5 化合物 N b尹
。

薄膜t11
,

紧接着 T est
ard i 等重复了 G av al er 的实验

,

在最好的情况下获得 丁
。

为 23
.

2K 的 N b刀
。
薄膜切

.

至今 2 3K 范畴仍是世界上最高的超

导体起始温度
,

并对 N b 3G e 的成相条件已有很多研究
: 如溅射的条件必须是直流

,

低电压

(60 0一2 0 0 v )
,

高氢气压力 (20 0一 3 0 0产m )
,

沉积温度 7 50 一95 0℃ 低溅射速率等
,

但制

备 N b3G e

膜的重复性仍不很好
.

文献记载高 T 。
N b 3G 。

膜都是用吸气溅射法制成的
,

但他们使用的背景真空一般 达

1 x 1 0一 8

托以上
,

对我们来说超高真 空设备价格昂贵
,

制造周期很长
,

因而考虑到使用普

通的真空系统
,

使真空度达到 1 0 一‘一 1。一 ,
托范畴

,

加上吸气溅射技术来制备高 T
。

N b刀
。

膜
.

二
、

吸气溅射技术的原理

用普通商品溅射仪遇到的问题是当真空达到 1 X 1 0一6

托时
,

剩余气体中的 0 2 ,

N
Z ,

H
Zo

,

c 。 等仍会污染溅射膜
.

据文献 [31 介绍
,

如果溅射率是每秒 10 入
,

污染气体与基片

的碰撞次数与成膜的金属原子与基片碰撞的次数差不多
,

因而对活性金 属 如 N b , T a
或

半导体 G e , Si 来说
,

溅射膜的性能与原始材料的性能 (即溅射靶)往往相差很远
,

这是由于

薄膜被活性气体污染所致
.

只有真空度达到 1 又 1 0
一 ‘2
托的量级

,
一些元素超导膜的性

能才能接近大块材料
,

而一些活性的超导化合物膜才能在此条件下形成
,

吸气溅射是避免

苛刻的超高真空
,

并提高净化程度的一种技术
.

所谓吸气溅射系指用吸气的办法使溅射靶到沉积膜的基片区域
,

污染气体降低到最
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低程度
,

也就是在这局部区域达到超高真空
.

制备活性不大的膜
,

背景真空度达 1 X l。一
‘

托甚至更低即可
,

但对 N b一G e
膜则不然

,

要求背景真空度达 1。一7
托量级

.

我们的真空系

统则是使用 JK-- 9 真空机组加一液 N :
冷却的挡油板

,

在这系统上装一真空室
,

为达到吸

气的目的
,
在真空室内装一可循环液 N :

的双层圆筒
,

内层圆筒的直径与阴极靶尺寸相差

不大
.

溅射靶
、

挡板
、

基片和 T a
片加热器都装在这筒里

,

圆筒的底部仅开两个孔以通过基

片加热电极
,

不让溅射气体从底部进入
.

溅射过程是在液 N :
循环流动时在这个小溅射室

内完成的
.

我们用 A r
作为溅射气体

,

国外文献报道制备 N b3 G 。
要求 6 个 9 纯度的 A r ,

但我们目

前最纯的 A r
是 , 个 9 ,

因此除了剩余气体杂质外
,

还有 A r
中的气体杂质

,

主要 的也是

H 20 ,

Co
,

q
,

及 N Z ,

两者加起来
,

就有一定量的气体杂质污染真空系统
.

这种污染问题

是否能用吸气溅射法解决呢 ? 我们首先讲吸气的简单原理
,

然后再实验证明
.

三
、

吸气溅射过程

第一步
:
液 N :

在双层圆筒的夹层中流动
,

就使圆筒保持在 7 7K 的低温
,

这样它就起

着吸附泵的作用
,

将溅射室内的剩余气体吸附在筒

壁上
,

从而改善剩余气体成份和使真空度提高
.

第二步 : 在靶与基片之间辉光之后
,

从靶中逸

出的原子在向基片沉积的过程中
,

有一发散范围
,

溅

射室内那些尚未被吸附的杂质气体
.

首先与从靶逸

出的外围原子发生碰撞
,

并被吸附在筒壁上
,

因而

使这些杂质气体进不到辉光的中心区域
,

根据 T he
-

ue re r
和 Hau se r

的实验估计杂质气体可降至 1 0 一
, “

托
.

由于 A r
是密封在真空室内

,

并从液从 双层筒

的顶盖隙缝缓慢的进人溅射室
,

若结构设计恰当
,

可

使溅射也成为纯化 A r 的过 程
.

示意如图 1
.

虽然

吸气和放气是可逆的
,

但只要液 从 不中断
,

溅射不

停止
,

吸气的作用总是存在的
.
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图 1 1
.

输液管 ; 2. L姚 ; 3. 靶屏

蔽 ; 4 。

靶 ; ,
.

辉光区 ; 6
.

基片 ;

7
.

加热器 ; 8
,
9

.

加热器电极

四
、

吸气溅射装置的结构

这是一台外表看起来简单的设备
,

但制造精度要求高
,

特别是焊缝及真空连接部份如

挡板结构
,

都要求不漏气
.

装置的总装示意图见图 2 ,

外形图见照片图 3
.

主要是保证在

整个溅射过程中
,

溅射系统与抽气系统隔断的情况下
,

背景真空度不能低于 1 又 1 0一”托
,

否则做不出高 丁。
N b 3G 。

膜 [4J
.

我们采取的措施是
: 减少系统放气

,

真空室及液从 双层

筒是用不锈钢做的
,

光洁度达 甲夕
.

所有焊缝都仔细检漏
,

(液 姚双层筒要经过液从 冷热

循环后检验)
,

这是制造设备时的一个重要步骤
.

靶的屏蔽及热 电偶绝缘套管
,

全部用石英

管
.

加热器是用 0
.

lm m 厚的 T 。 片
,

用 N b 螺钉旋紧在两个铜电极上
,

热 电偶是点焊在 T a
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片底部
,

基片放在 Ta 片上面
,

两边用 T 。
片折迭卡住

,

可放 4 片 (3~ 丫飞om m 米 0
.

s
mm )

基片
.

但是用热电偶侧出的温度要比基片实际温度高
,

而沉积了膜后的实际温度可能还

要降低
.

所谓膜的沉积温度 T D
是很难侧准的

,

现在国外一般用光学高温计和热电偶两个

,,,

方法来校对
,

即使这样也还有误差
,

约 一飞50

士 5 0℃
,

这是溅射技术中未解决的一个难题
.

我们使用的高压电源是 YJ 32 一 1 型晶 体

管直流稳压器
,

最高电压 7 5 ov
,

电流 5如1人
.

钾

由于溅射电压低
,

靶子的支撑杆又是无氧铜

做的
,

而且相当一部分放在外面
,

可以散热
,

所以我们对靶 电极没有加冷却
,

经过 实验
,

证明是可行的
.

T a

片加热器是用低电压
,

大

电流变压器供电
,

所设计的电极在通过 60 A

电流情况下能正常工作
,

所以我们对 电极没

有采取冷却措施
,

这样结构也就简单
.

至抽气系统

图 2 吸气溅射装置

1. 靶电极 ; 2. 真空室盖 ; 3. 溅射室盖 ; 4. 靶

子石英罩 ; 5
.

靶 ; 6. 基片 , 7
.

加热器 ; 8. 挡

板转动机构 ; 9. 杜瓦管 ; 1 0. 真空室 ; 11
·

双
层溅射室 (内有液氮循环) ; 1 2. 挡板 ; 13

·

加

热器电极 : 14. 石英套

五
、

N b 膜的制备及测试结果

为了鉴定上述吸气溅射装置是否可以用来制备高 T
。

哪
3G e
膜

,

我们先用纯 N b 做靶

子
,

模仿制备高 T
。

N b3 Ge 的条件(除基片温度外)溅射 N b 膜
.

测试 N b 膜的超导转变温

度
,

室温电阻率及室温和低温 电阻之比
.

每做一次溅射实验大约用一周时间
.

首先为了尽量除尽吸附的气体
,

需要对系统进
一

行洪烤
,

并连续抽真空
,

为了获得好的膜
,

较长时间抽真空是必要的
。

实践证明
,

这样较

长时间抽真空
,

再对溅射室双层筒加液 从
,

我们这个系统的背景真空一般约达 2 丫 工O一 ,

托
.

我们制备 N b 膜的步骤是
,

当背景真空进人 1 0一 ,

托范畴
,

挡油冷阱即加液姚
,

抽一定

时间真空
,

使真空度达到 5 x 1 0 一7 托范畴
,

开始向溅射室双层筒通入液 姚
,

我们是用钢瓶

气体压力从 50 立升杜瓦瓶中
,

通过输液管压入液 N Z ,

等双层圆筒液 N :
出口有液姚 滴滴

流出时
,

液 N Z
在夹层内循环的速度较合适

,

此时背景真空可达约 Z K 10 一 ,

托
,

将溅射室
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与抽气系统隔断后
,

其背景真空可保持在优于 1 x 1 0一 ,
托

.

在对溅射室经过 , 个 9 的 Ar

三次清洗之后
,

隔断抽气系统
,

将 A :
密封在溅射室内

,

其压力为 4二。群m 可开始预溅射
.

溅射的条件如下

靶电压 7 50 V

电流密度 1
.

6 3一 4
.

lm A / e
rn

,

靶与基片的距离 2一2 5c m

预溅射时间 1 小时

正式溅射时间 3 / J、时

我们共做过 , 次溅射实验
,

除第一次实验失败外
,

对其它 斗次溅射的膜做了如下一些

分析和测试工作
.

一勺侧夔杏

我们对第 2 和第 , 次实验膜进行了 X 射

线物相鉴定分析
,

N b 的几个主要 峰值 都 被

显示出来
,

但由于膜比较薄
,

微晶玻璃基片的

衍射峰也很明显
,

因而我们将一空 白微晶玻

璃做了 X 射线分析
.

将空白的与有膜的衍 时

峰进行对比
,

可明显的看出 N b 的主要衍射

峰
,

证明溅射膜是 N b 膜
.

对上述两片膜
,

用四引线测电阻的办法
,

进行了超导转变温度的测试
,

得出转变温度

为 8
.

4 8 K 及 8
.

9 5 K
,

第 弓次做的膜转变温 度

曲线见图 4
.

这数据与美国标准局 1 9 夕4 年

8 60

图 4

8 8 0 9
.

0 0

温度 (K )

溅射 N b 膜超 导转变 曲线

给出的薄膜 N b 相符
.

此外
,

我们对钉次做的膜
,

都测尾了室温 电阻和液 N
;

电阻
,

并对纯

N b 带
一

也做了同样的测量
,

结果一起列人表中
.

表 1

耀(v)
的力慰爪压撇

J了有又犷气LL注LC十汉一放。实验

次序

溅射电流

密度
m A /

e , n ’

溅 身步率

入厂分

膜厚度

(入)

电阴 率
口一 e r、飞丫 10 一

, 超导转变温度

备注

室温 液 N
, 起始

(K )

不 超 导

4
。

5 派 2
。

1 *
未测厚度

1
。

6 6 *
。

6 5 * 未测 丁
。 、

厚度

万厂福
一

厂蕊
一
}

7 : 。

{二瓜一{一
一⋯
—

}万菜 1
.

7 7 味 同 上

3
,

10 0 0
.

7 9 8
.

9 5

0
。

8 8

一
2.0(i

一
一

一一一一一一僻
* 表示未测厚度

,

用电阳
.

值表示
.
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第 5 次溅射实验是为用重量法测量膜厚做的
,

因此溅射的时间延长到 5 小时
.

称重的

天平为上海天平仪器厂生产的 JQ 3 32 1 型微量天平
,

它的最小感量为 。
.

时mg
.

在实验前
,

基片经清洗烘干后称量为 1 33
.

69 m g
,

经 5 小时溅射后重量为 1 34
.

00 雌
,

增重 。
,

31 mg
.

称

重法只能表示平均厚度为 3 1 00 凡
,

由此得出
,

在我们这次溅射的条件下
,

N b 的溅射率约

为 10 入/ 分
.

而用普通的溅射法
,

只有在高溅射率时才能得到超导的 N b 膜
,

约为 2 。。入/

分
,

而 10 入/分在一般非吸气系统中不超导这证明吸气发挥了作用
.

以上膜的制备和测试结果
,

我们认为这台装置已可做高 了
。

N b刀
。
膜的溅射实验

,

除

了基片温度需要提高外
,

基它溅射条件可 以与制备 N b 膜时相同
.

美国 IB M 公司崔长琪教授来华访问时首先对我们提出使用吸气溅射技术的建议
.

此

工作中的 x 射线衍射是赵有祥同志做的
,

在整个工作中得到赵忠贤同志的大力文持
,

特此

一并表示感谢
.
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