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一.引言 

在高溫超導電性中，缺陷扮演一個重要的角

色，一方面缺陷可作為磁場面的釘扎中心，提高臨

界電流密度；另一方面，缺陷也會在超導體中形成

弱連結，降低臨界電流密度。晶界(grain boundary)

或許是高溫超導體中最重要的缺陷，它可被視為弱

連結並用來製作約瑟夫元件。 

起初，晶界結(grain boundary junction) 是利用

多晶材料中自然形成的晶界，這種方法雖然簡單卻

無法重複。1988 年時，IBM 發展出雙晶基板晶界

結(bi-crystal grain boundary junction) ，特點是基板

已定義出兩半部晶軸方向的夾角，超導薄膜便成長

在此基板上，形成界面，然而此種方式並不易發展

製作大型電路。 

另一種製作晶界結的方式，採用雙磊晶結構，

藉由成長中間層(intermediate layer)來控制晶軸方

向。通常中間層不具有超導性，用以決定晶軸方

向，而有些中間層的目的，則避免不同層間的化學

反應，並提供晶格常數的緩衝。一般地說，薄膜成

長時的基板溫度、氧氣分壓和基板表面性質都會影

響中間層超導薄膜的晶軸方向。雙磊晶晶界結(bi-

epitaxial grain boundary junction)首先由 Conductus[1,2]

公 司 發 展 成 功 ， 其 結 構 為

【YBCO/CeO2/MgO/SrTiO3（450），YBCO/SrTiO3

（00）】。在此，CeO2可讓 YBCO層的 a-b平面旋

轉 450(相較於 SrTiO3基板)。此種雙磊晶結構雖然

在製作上較為複雜，但是由於我們可以任意決定晶

界出現的位置，故具有發展大型元件的潛力。之

後，其它的雙磊晶結構也積極地的發展與設計中，

如【YBCO/CeO2/YSZ/MgO（450），YBCO/MgO 

（00） 】[3]，【YBCO/CeO2/YSZ/MgO （450），

YBCO/CeO2/YSZ/PrBCO/MgO （ 00 ） 】 [4] ，

【 YBCO(high-T)/YBCO(low-T)/YSZ （ 450 ） ，

YBCO(high-T)/YSZ（00）】[5]，這些設計的目的在

於得到更純淨的旋轉關係或製程上的簡化。 

二.理論簡介 

高溫超導晶界結的電性決定於界面上兩旁晶粒

的晶軸方向，如圖 1 所示當晶軸夾角α（α=α1 +

α2）越大時，臨界電流密度 Jc則大幅的減小
[6]。由

實 驗 結 果 ， 可 得 其 近 似 關 係 為

。對於由雙磊晶方法製作的

晶 界 結 ， 其 晶 軸 夾 角 為 45

)18.0(7102 α−×= eJ c

4518.0(7102×= ×−eJc

0 ，

A/cm4) 106×≈ 2，然而由於
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屬多層結構且在界面上有一高度差，實際上的 Jc會

略小於估計值。 

Sigrist及 Rice根據高溫超導體 d-波的對稱性寫

下 臨 界 電 流 密 度 和 晶 軸 方 向 的 關 係 式

，

分別代表晶界面與兩旁晶粒 a 軸(或 b 軸)的夾角，

如圖 1 所示。由此式也可發現，J

)sin)(cossin(cos 2
2

2
2

1
2

1
2 αααα −−∝cJ

c不但與α有關也

和α1和α2相關。對於同一個α值，不同α1、α2

的組合也會影響 Jc的大小。 

 

圖一：高溫超導晶界面上視圖。 

另外，值得注意的是，微觀的晶界還存在有刻

面(faceting) ，而非平滑的界面。因此，將刻面效應

考 慮 後 ， 式 子 將 改 寫 為

。刻面具有不同的晶軸方向，也可能造成 J

)](sin)()][cos(sin)([cos 2222J αααααααα +−+−−−∝ 2211 FFFFc

c具有負

值。一般而言，α值增加時，含有大角度刻面的比

例也會增加。簡而言之，d 波對稱和刻面這兩種效

應會決定高溫超導晶界結的 Jc數值與方向，在晶界

面上有不均勻的分佈[7]。 

從 Ic和磁場關係的量測上，我們可以得到 Jc在

空間上的分布。若是分布均勻的 Jc，會得到典型的

Fraunhofer繞射圖形。 

三.實驗 

同 質 雙 磊 晶 (homo-biepitaxial) 結 構

【YBCO(high-T)/YBCO(low-T)/YSZ，YBCO(high-

T)/YSZ】幾年前開始於本實驗室研究發展。其優點

是直接利用 YBCO 來作為中間層，簡化製程參

數，避免不同磊晶層間的化學反應，並且由於

YBCO 為淡棕色，可以此作為蝕刻終點。原理係利

用 YBCO在 YSZ上不同的成長溫度來控制兩者 a-b

平面間旋轉 00 或 450。在低溫 (∼ 6600)時，

YBCO(a~b~3.9Å) 會 直 接 成 長 在 YSZ 

(a=b=5.139Å)，故呈現 450。在高溫時(>7800C)，

YBCO 與 YSZ 之間形成一 BaZrO3 (a=b=4.2Å)作為

緩衝層，抵消 YBCO 與 YSZ 之間的晶格差異，故

呈 00。此一結構在 YBCO(high-T)/YBCO(low-

T)/YSZ部分，基板與薄膜間呈現純淨 450的旋轉，

然而另一部份 YBCO(high-T)/YSZ 卻因為需加入蝕

刻的製程，破壞基板表面性質，無法得到純淨的 00

旋轉。此處高溫是以 8200成長，低溫是以 6600成

長。如圖 2(b)，先在低溫成長一層 YBCO，接著以

離子研磨機蝕刻，最後成長高溫 YBCO，得到的為

450與 00共存的介面，另外也嘗試採用 EDTA 蝕

刻，皆無法獲得純淨的 00 
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為了能深入研究刻面在約瑟夫晶界結中與晶界

角度的關係，我們改良過去的雙磊晶結構，發展出

另 一 種 為 【 YBCO(8300C)/YBCO 

(6600C)/YSZYBCO(8300C)/YBCO(6600C)/YBCO(83

00C)/YSZ】[8]，並量測在磁場下，不同α1（00≦α

1≦450）樣品的 Jc值。 

(a)   

 

 

(b) 

 

圖二：

(a)YBCO(8200C)/YBCO(6600C)/YSZ,(b)YBCO(820
0C)/YSZ的ϕ-scan圖形。實線為 YBCO繞射峰，

虛線為 YSZ繞射峰。 

 

A.YBCO薄膜晶軸方向與成長溫度的關係 

首先，我們以脈衝雷射蒸鍍法（PLD）將

YBCO 薄膜成長於 YSZ 基板，成長溫度由 8300C

至 6600C，並以四環繞射儀量測 YBCO 與 YSZ 間

a-b平面的關係，結果如圖 3。8300C時，YBCO與

YSZ的繞射峰重疊，顯示 a-b平面間為 00關係。而

在 6600C，YBCO與 YSZ的繞射峰相距 450，代表

a-b 平面旋轉 450。隨著溫度降低，明顯觀察到 00

的比例減小，450的比例增加。由此實驗，我們可

以看到薄膜成長時，基板溫度對於 a-b 平面晶軸方

向的影響。此外，在 7800C 時，也觀察到 90的旋

轉。 

(a) 
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(b) 

  

(c) 

 

(d) 

 

 

 

 

(e) 

 

B.YBCO薄膜晶軸方向與基板表面缺陷的關係 

另一方面，我們也製作其它樣品，觀察基板表面性

質對 a-b平面晶軸方向的影響。利用離子研磨機 

(f) 

 

圖三：  YBCO / YSZ的 ϕ-scan圖形 (a) 8300C, (b) 

8000C,(c) 7800C, (d) 7500C,  

(e) 7000C, (f) 6600C.。實線為 YBCO繞射峰，虛線

為 YSZ繞射峰。 

 

 (ion-milling)對 YSZ 基板表面以 Ar+離子撞擊，造

成缺陷，接著同樣在 8300C成長 YBCO薄膜，如圖
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4，一旦當基板表面被破壞時，便無法得到 100％

的 00旋轉，甚至隨著撞擊時間增長，00的比例逐漸

減小。 

(a) 

 

 

 (b) 

 

圖四：YBCO(8300C)/YSZ 的  ϕ-scan 圖形。基板

Ar+離子撞擊(a)4 分鐘,(b) 30 分鐘。實線為 YBCO

繞射峰，虛線為 YSZ繞射峰。 

. 

比較上述兩組實驗結果，歸納出要獲得 YBCO

與 YSZ 間 a-b 平面完全 00的旋轉，必須同時滿足

高溫和平滑基板這兩個條件。 

 

C.改良型同質雙磊晶之製程 

藉由以上實驗的基礎，我們修改過去的同質雙

磊晶結構，解決以往無法得到完全 00的問題，此改

良型的同質雙磊晶結構如圖五所示。 

首先，在平滑乾淨 YSZ 基板上以雷射蒸鍍法

在 8300C下，成長∼300 Å的 YBCO，此刻薄膜與

基板 a-b 平面呈 00。接下來，由光微影技術(photo-

lithography)定義出晶界與基板 a 軸(或 b 軸)的夾

角，以離子研磨機蝕刻去除一部份的 YBCO。之後

繼續在 6600C成長 YBCO約 300 Å，在 8300C成長

2000Å。我們並分別對兩邊磊晶結構作 phi-scan，

如圖六。 

(a)
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(b)

 
圖六：

(a)YBCO(8300C)/YBCO(6600C)/YBCO(8300C)/YS
Z,(b)YBCO(8300C)/YBCO(6600C)/YSZ的ϕ-scan圖
形。實線為 YBCO繞射峰，虛線為 YSZ繞射峰。 

 

薄膜與基板間的旋轉關係在鍍膜開始的數個層

時便已被決定，接下來的薄膜便一直維持與前一層

為 00 的旋轉關係。舉例而言，一開始 8300C 的

YBCO層與 YSZ間形成 00，接著 6600C的 YBCO

與 8300C 的 YBCO 層便繼續與基板維持這樣的角

度。 

 

接下來，我們由上述的改良型同質雙磊晶結構

來製作結，其電阻與溫度如圖七，轉變溫度（R＝

0）約為 83.5K。電流與電壓特性如圖 8，臨界電流

密度∼104A/cm2，IcRn值∼0.32mV，並呈現 RSJ模

型特性。此外，我們並量測不同α1/α2角度樣品的

電流與磁場關係，得到圖九。 

 

圖七：改良型高溫超導同質雙磊晶約瑟夫結電阻與

溫度關係。 

 

大部分的圖形可看到在外加磁場 B＝0 處有一主要

峰（main peak），另外有一組邊峰(sidepeak)在 B

≠0 處。此邊峰表示在晶界結中存在有π-結，而主

峰與邊峰共存表示說π-結以一比率存在於晶界結中
[9]。 
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圖八：改良型高溫超導同質雙磊晶約瑟夫結電流與

電 壓 關 係 。 (a)X:0.1mV/div,Y:0.05mA/div ，

(b)X:0.5mV/div,Y:0.02mA/div。 

(a) 

 

我們亦觀察到樣品中以含有較多的 0-結。0-結與π-

結的差別為臨界電流密度值前者為正，後者為負。 

從典型的 Fraunhofer 繞射關係，繞射圖形在結

的有效面積較小時會變得較寬廣。由於 

 

 

(b) 

(c)  

 

不同樣品在磁場中的有效面積不同，造成主峰與邊

峰位置隨樣品而異，在晶界上的缺陷可能造成電路

開路，減小了有效傳輸面積。譬如：樣品 100/350

與 150/300無法觀測到臨界電流的極小值。另外，

在量測中有一些磁通量產生，並侷限在樣品中或在

結附近移動，造成量測結果有時會有劇烈的擾動。 
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(d) 

   

(e) 

 

(f) 

 

圖九：改良型高溫超導同質雙磊晶約瑟夫結臨界電

流 與 磁 場 關 係 。

(a)00/450,(b)50/400,(c)100/350,(d)150/300,(e)200/250,(f)

22.50/22.50。 

 

四.結論 

由開始尋找參數的實驗，我們更進一步確認

YBCO和 YSZ之間 a-b平面的旋轉與基板溫度表面

性質的關連，並觀察到出現 90的溫度範圍。依此基

礎 ， 『 YBCO(8300C)/YBCO(6600C)/YSZ ，

YBCO(8300C)/YBCO (6600C)/YBCO(8300C)/YSZ』

的結構設計確保得到 450的雙磊晶晶界結。從 Ic-B

的結果，我們證實在改良型 450高溫超導晶界結中

存在有π-結。一般預期，π-結的比例在非對稱介面

中（即α1 =450,α2 =00）比對稱介面（即α1 =α2 

=22.50）為多，然而從結果無法推論得到如上的假

設，換句話說，在介面上刻面的分佈和晶界定義的

角度並無系統化的關係。控制晶界上刻面的分佈，

對於製作超導元件的的重現率非常重要，將是未來

研究的目標。 
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