
КРИСТАЛЛОГРАФИЯ, 2022, том 67, № 2, с. 304–309

304

ВЫРАЩИВАНИЕ ПЛЕНОК YBa2Cu3O7 С ПАКЕТОМ ПАРАЛЛЕЛЬНЫХ 
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Из фианита Y-ZrO2 методом твердофазного сращивания кристаллов получены подложки
ориентации (100), содержащие в своем объеме эпитаксиальную многослойную пленку (100)
CeO–{(100) SrTiO3–(100) CeO2} × 4, расположенную перпендикулярно поверхности. При этом слои
CeO2 выходили на нее плоскостью (100), а слои SrTiO3 – гранью (110). Все слои создавались толщи-
ной по 40 нм. На подложках выращены эпитаксиальные пленки высокотемпературного сверхпро-
водника YBa2Cu3O7 с образованием пакета перпендикулярных поверхности и параллельных друг
другу межзеренных границ в результате их наследования от межфазных границ типа {SrTiO3–CeO2}
многослойной внутренней пленки. При этом над областями CeO2 пленка YBa2Cu3O7 ориентирова-
на плоскостью (001), а над участками SrTiO3 – гранью (103). Таким образом, в пленке YBa2Cu3O7 об-
разован пакет из восьми параллельных 45°-ных межзеренных границ, отстоящих друг от друга на
40 нм. Вольт-амперная характеристика отлитографированного прямолинейного мостика в пленке
высокотемпературного сверхпроводника, пересекающем этот пакет, продемонстрировала наличие
в ней восьми ступенек, соответствующих восьми последовательно соединенным бикристалличе-
ским джозефсоновским переходам, отстоящим друг от друга на 40 нм.
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ВВЕДЕНИЕ

В области криогенной электроники, основан-
ной на высокотемпературной сверхпроводимо-
сти, используются различные методы получения
джозефсоновских переходов. Переходы могут
быть получены в виде: эпитаксиальной трехслой-
ной структуры типа высокотемпературный сверх-
проводник–диэлектрик или нормальный металл–
высокотемпературный сверхпроводник; изгиба
пленки высокотемпературного сверхпроводника,
изогнутой на вытравленной в подложке ступень-
ке; биэпитаксиальной границы. Однако лучшие
электронные характеристики достигаются на
джозефсоновских переходах, получаемых на би-
кристаллической границе [1]. Данные границы
получаются в результате выращивания пленок
высокотемпературных сверхпроводников [2, 3] на
бикристаллических подложках. Первые устройства
этого типа описаны в [4]. Бикристаллические
джозефсоновские переходы использовались для
получения сравнительно простых активных элек-
тронных приборов, таких как SQUID с двумя
джозефсоновскими контактами [5–8]. Для син-
хронной и быстродействующей работы джозеф-

соновских переходов в последовательной цепоч-
ке необходимо располагать их ближе друг к другу
с целью снижения индуктивных потерь. В случае
одиночной бикристаллической границы это до-
стигается соединением переходов в виде меандра,
многократно пересекающего данную границу.
Однако такое соединение неизбежно сопровож-
дается наличием в цепях больших последователь-
ных индуктивностей между элементами, ростом
времен задержки, увеличением размеров элек-
тронного прибора. Это препятствует созданию в
области высокотемпературной сверхпроводимо-
сти сверхвысокочастотных устройств, работаю-
щих на частотах выше 300 ГГц, а также развитию
приборов, основанных на схемах быстрой цифро-
вой логики на одиночных квантах магнитного по-
тока. Кроме того, разработка таких приборов [9–11]
требует как можно большего числа активных эле-
ментов на одной бикристаллической границе.
Необходимость дальнейшего развития данных
устройств за счет увеличения количества джозеф-
соновских переходов привела к созданию подло-
жек с двумя параллельными межзеренными гра-
ницами, разнесенными на расстояние 10–20 мкм
друг от друга. Это позволило существенно развить
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устройства, основанные на схемах быстрой циф-
ровой логики на одиночных квантах магнитного
потока [12]. Впоследствии удалось увеличить ко-
личество параллельных межзеренных границ в
пакете такого типа до пяти [13, 14], за счет чего
стало возможным при прочих равных условиях в
2.5 раза увеличить количество джозефсоновских
переходов в электронных устройствах. Тем не ме-
нее к настоящему времени возможности улучше-
ния параметров подобных структур практически
исчерпаны. Для дальнейшего роста количества
бикристаллических джозефсоновских переходов
в одной такого рода схеме требуется иметь значи-
тельно больше параллельных межзеренных гра-
ниц. Но самое главное – требуется существенно
уменьшить расстояния между ними, чтобы сни-
зить индуктивность сверхпроводящих линий, со-
единяющих данные переходы. Это обусловливает
поставленные в настоящей работе задачи – выра-
щивание эпитаксиальных пленок высокотемпе-
ратурных сверхпроводников, содержащих пакет
более чем из пяти параллельных межзеренных
границ, отстоящих друг от друга на нанометровые
расстояния, и демонстрацию принципиальной
возможности получения на них сверхпроводни-
ковых устройств криогенной электроники, осно-
ванных на большом количестве джозефсонов-
ских переходов.

ПРИГОТОВЛЕНИЕ ОБРАЗЦОВ 
И ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ МЕТОДИКИ

На кристаллах фианита Y-ZrO2 ориентации
(100) методом лазерной абляции [1, 2] выращены
многослойные пленки из чередующихся эпитак-
сиальных слоев CeO2 и SrTiO3. Кристаллические
решетки этих трех материалов относятся к куби-
ческой сингонии. Все слои выращены в одном
непрерывном процессе. С этой целью использо-
вали импульсное УФ-излучение эксимерного ла-
зера частотой 10 Гц с длиной волны 248 нм KrF
для попеременного облучения вращающихся ми-
шеней стехиометрического состава CeO2 и SrTiO3
соответственно. В результате облучения в окрест-
ности поверхности мишеней поочередно образо-
вывались плазменные факелы. У их вершин раз-
мещался фианитовый кристалл, вырезанный па-
раллельно плоскостям типа {100} в виде
прямоугольного параллелепипеда размером 10 ×
× 10 × 5 мм3 и приклеенный серебряной пастой
гранью 10 × 10 мм2 к резистивному нагревателю.
Противоположную ей грань, на которую прово-
дили осаждение, предварительно тщательно от-
полировали и очистили. Процедуру лазерного
импульсного осаждения проводили при темпера-
туре 760°С в атмосфере кислорода при давлении
0.3 мбар для выращивания слоев CeO2 и 0.6 мбар
при напылении SrTiO3. Все операции осуществ-

ляли в одном процессе без разгерметизации рабо-
чей камеры. Время между осаждением слоя одно-
го материала и началом напыления второго, не-
обходимое для изменения величины давления
кислорода, занимало не более 10 с. Охлаждение
по окончании осаждения осуществляли со скоро-
стью 10°С в минуту в атмосфере чистого кислоро-
да при давлении 650 мм рт.ст.

Параметры описанных процессов выбраны в
результате проведения экспериментов по выра-
щиванию пленок CeO2 на кристаллах SrTiO3 ори-
ентации (100), а также пленок SrTiO3 на кристал-
лах фианита Y-ZrO2 ориентации (100), на которых
предварительно были выращены буферные слои
CeO2. В ходе исследований установлено, что опи-
санные выше условия роста оптимальны для син-
теза пленок CeO2 и SrTiO3 в монокристалличе-
ской форме и в кристаллографической ориенти-
ровке (100).

Как показано на рис. 1а, первый слой CeO2 вы-
ращивали толщиной 10 нм, который использова-
ли в качестве буфера для последующего осажде-
ния первого слоя SrTiO3 толщиной 40 нм. Затем
выращивали второй слой CeO2 толщиной 40 нм,
после этого следовал второй слой SrTiO3 толщи-
ной 40 нм и завершали процесс выращиванием
третьего слоя CeO2 толщиной 20 нм. Необходи-
мость выращивания первого слоя CeO2 была обу-
словлена относительно большим различием по
величине параметров элементарных ячеек кри-
сталлических решеток SrTiO3 (0.3903 нм) и Y-ZrO2
(0.5145 нм). По этому параметру кристаллическая
решетка CeO2 (0.5411 нм) занимает промежуточ-
ное положение между Y-ZrO2 и SrTiO3. Поэтому
данный материал был выбран в качестве буфера.
Его присутствие позволило повысить степень
структурного совершенства первого слоя SrTiO3,
а значит, и всех последующих слоев выращенной
многослойной системы. Величину параметра
элементарной ячейки SrTiO3 следует сравнивать с
аналогичным параметром CeO2, умножая первый
на , так как в плоскости (100) они совмещаются
с разворотом на 45°, т.е. направление [100] CeO2 ||
|| [110] SrTiO3. С учетом этого параметр кристалли-
ческой решетки SrTiO3 в направлении [110] равен
(0.3903 нм) ×  = 0.5520 нм. Таким образом, рас-
согласование кристаллических решеток SrTiO3 с
CeO2 составляет 2%, а с Y-ZrO2 – 6.8%. При этом
подобное рассогласование между CeO2 и Y-ZrO2
равно 4.9%.

Таким образом, при выращивании CeO2 на
плоскости (100) кристалла Y-ZrO2 слой CeO2 так-
же ориентируется плоскостью (100), а их направ-
ления [100] параллельны (рис. 1а). При осажде-
нии SrTiO3 на слое CeO2 ориентации (100) слой
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SrTiO3 растет также ориентированным парал-
лельно плоскости (100), а в ней направлению
[100] слоя CeO2 со стороны слоя SrTiO3 соответ-
ствует направление [110]. Те же самые ориентаци-
онные соотношения и по тем же причинам имеют
место при осаждении CeO2 на слое SrTiO3.

Полученные образцы фианита с осажденными
на них многослойными пленками совмещались
попарно так, чтобы их боковые грани по моно-
кристаллическим частям Y-ZrO2 ориентации (100)
были строго параллельны друг другу (рис. 1б).
При этом образцы с пленками приводились в
контакт по слоям CeO2 толщиной по 20 нм, т.е. в
половину толщины остальных слоев, кроме бу-
ферных. Такая сборка помещалась в камеру уста-
новки твердофазного сращивания кристаллов,
описанную в [14]. В данном положении эти заго-
товки нагревали в вакууме ~10–5 мбар до темпера-
туры 1500°С, прижимали друг к другу до давления

0.8 кГ/мм2 и выдерживали в таких условиях до
полного сращивания в течение 30 мин. После
этого температуру плавно снижали до комнатной.
Поскольку в результате нагрева в вакууме фиа-
нит, а также CeO2 и SrTiO3 частично теряют кис-
лород, для восстановления их стехиометрии и
снижения уровня внутренних напряжений со-
зданные образцы отжигали на воздухе при темпе-
ратуре 900°С в течение 5 ч. В результате получен
кристаллический композит (рис. 1в), представля-
ющий собой монокристалл фианита, в объеме ко-
торого находится внутренняя гетероэпитаксиаль-
ная многослойная пленка. Она включала в себя
четыре слоя SrTiO3, пять слоев CeO2, два из кото-
рых буферные, восемь межфазных границ между
ними, а также две межфазные границы между бу-
ферными слоями CeO2 и кристаллами Y-ZrO2
ориентации (100). Если учесть, что толщина каж-
дого слоя, за исключением буферных, равна
40 нм, то получается, что весь пакет из межфаз-

Рис. 1. Композит на основе кристалла фианита Y-ZrO2 и пленки из чередующихся слоев CeO2 и SrTiO3: а – в виде од-
ной из заготовок для твердофазного сращивания; б – в виде двух заготовок в позиции совмещения перед их твердо-
фазным сращиванием; в – в виде подложки с внутренней многослойной пленкой; г – в виде подложки с внутренней
многослойной пленкой и выращенной на ней пленкой высокотемпературного сверхпроводника YBa2Cu3O7.
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ных границ типа SrTiO3/CeO2 имел толщину
280 нм. На рис. 2 приведена фотография такого
кристаллического композита. Его передняя и зад-
няя грани отполированы, в результате чего в
средней части можно видеть внутреннюю пленку,
расположенную параллельно грани данного ком-
позита, которой он касается поверхности стола.

Исследования такого рода структур с помо-
щью просвечивающей электронной микроско-
пии с разрешением кристаллической решетки
[15–17] показали, что все слои являются моно-
кристаллическими, их толщина в процессе твер-
дофазного сращивания не изменяется, а межфаз-
ные границы между ними, по крайней мере, не
толще одного параметра элементарной ячейки
сопрягаемых кристаллических решеток.

Полученный кристаллический композит рас-
пиливали на пластины толщиной 1.0 мм парал-
лельно грани размером 10 × 10 мм2, т.е. той, кото-
рая параллельна плоскости (100) обеих монокри-
сталлических частей из Y-ZrO2 и на которую слои
SrTiO3 выходили плоскостью (110). Полученные
заготовки подвергали стандартной химико-меха-
нической полировке. Поскольку при этом хими-
ческое травление материала кристалла и пленки
проходило с разной скоростью, в области послед-
ней образовывалась канавка наноразмеров. Для
ее устранения пластины подвергали малоуглово-
му ионному травлению в потоке направленной и
электрически нейтрализованной плазмы аргона.
При этом направление потока ионов составляло с
поверхностью пластин угол 5°, а сами пластины в
ходе процесса непрерывно вращали вокруг пер-
пендикулярной им оси для обеспечения равно-
мерности травления. Помимо этого, направление,
параллельное межфазным границам, перекрывали
от потока аргоновой плазмы фианитовыми экра-
нами, закрывавшими сектор в диапазоне от –25°
до +25°. Делалось это для того, чтобы предотвра-
тить удаление материала с обрабатываемой по-

верхности при ориентации потока аргоновой
плазмы параллельно выходу внутренней пленки
на поверхность композита. Обусловлено это тем,
что в таких условиях ионное травление материа-
лов внутренней пленки и материала кристалла
фианита проходило с разной скоростью и поэто-
му в области пленки могла образоваться нежела-
тельная канавка. Для рекристаллизации припо-
верхностного слоя от радиационных дефектов,
которые могли образоваться от бомбардировки
поверхности пластин высокоэнергетическими
ионами аргона, данные пластины подвергали от-
жигу на воздухе при температуре 900°С в течение
5 ч. В результате поверхность подложек получа-
лась пригодной для эпитаксиального выращива-
ния на ней монокристаллических пленок, а также
вполне ровной, в том числе в области выхода на
нее внутренней пленки.

На полученных таким образом подложках ме-
тодом лазерного импульсного осаждения [18] вы-
ращивали пленки высокотемпературного сверх-
проводника YBa2Cu3O7. Для этого, как и при оса-
ждении слоев CeO2 и SrTiO3 в процессе создания
внутренней пленки в кристаллическом компози-
те из фианита, использовалось УФ-излучение эк-
симерного лазера частотой 10 Гц с длиной волны
248 нм KrF. Им осуществляли облучение вращаю-
щейся мишени стехиометрического состава
YBa2Cu3O7. В результате в окрестности поверхно-
сти мишени образовывался плазменный факел.
У его вершины размещалась описанная подлож-
ка, приклеенная серебряной пастой к резистивному
нагревателю. Процесс проводили при температуре
подложки 750°С в атмосфере кислорода при давле-
нии 0.5 мбар. Пленку высокотемпературного сверх-
проводника выращивали до толщины 30 нм. Охла-
ждение по окончании осаждения осуществляли со
скоростью 10°С в минуту в атмосфере чистого кис-
лорода при давлении 650 мм рт.ст.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ
В проведенных предварительно эксперимен-

тах по осаждению в данных условиях пленок
YBa2Cu3O7 на монокристаллических поверхно-
стях Y-ZrO2 и CeO2 ориентации (100), а также SrTiO3
ориентации (110) было установлено, что пленки
YBa2Cu3O7 на образцах первых двух типов вырас-
тают эпитаксиально, ориентируясь параллельно
плоскости (001). При этом в плоскости поверхно-
сти направление [110] пленки ориентируется па-
раллельно направлению [010] подложки. На об-
разцах SrTiO3 ориентации (110) пленка YBa2Cu3O7
вырастала также эпитаксиально, но ориентирова-
лась плоскостью (103). При этом в самой данной
плоскости направление [ 03] пленки YBa2Cu3O7
совпадало с направлением [101] подложки. Таким
образом, при выращивании пленки YBa2Cu3O7 на

1

Рис. 2. Снимок кристалла фианита Y-ZrO2 с много-
слойной внутренней пленкой в его центральной части.
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всех монокристаллических подложках ее кри-
сталлическая решетка жестко и однозначно со-
прягалась по ориентировке с их кристаллически-
ми решетками.

Поскольку в подложках с внутренними плен-
ками кристаллографические ориентации поверх-
ности на всех их участках были такими же (рис. 1в),
то можно полагать, что ориентировка пленки
YBa2Cu3O7, выращенной на данных участках,
должна быть тоже такой (рис. 1г). Как следует из
рис. 1г, в пленке высокотемпературного сверх-
проводника над внутренней пленкой подложки
должен сформироваться пакет из восьми парал-
лельных 45º-ных межзеренных границ, перпен-
дикулярных поверхности. При этом каждая из
межзеренных границ должна быть продолжением
межфазной границы типа CeO2/SrTiO3 внутрен-
ней пленки подложки. Поскольку между послед-
ними расстояние равно толщине слоев, т.е. 40 нм,
то и между межзеренными границами оно долж-
но быть таким же, а общая толщина образуемого
ими пакета должна равняться 280 нм. Поскольку
у этих материалов кристаллические решетки со-
вершенно одинаковые, над межфазными грани-
цами типа Y-ZrO2/CeO2 межзеренные границы в
пленке YBa2Cu3O7 сформироваться не могут.

Методом фотолитографии с последующим
ионным травлением в пленке YBa2Cu3O7 сформи-
рован рисунок в виде мостика шириной 4 мкм и
длиной 20 мкм, пересекающего весь пакет из
восьми предполагаемых межзеренных границ. На
данном мостике получена вольт-амперная харак-
теристика (ВАХ). Исследование проводили при
температуре кипения жидкого гелия, 4.2 К.

На рис. 3 представлена ВАХ на мостике, пере-
секающем в пленке высокотемпературного
сверхпроводника YBa2Cu3O7 то место, которое в
композитной подложке из кристалла фианита Y-ZrO2
соответствует положению внутренней много-
слойной пленки. Переход в сверхпроводящее со-
стояние пленки YBa2Cu3O7 зафиксирован при
89.5 К. Видно, что на кривой ВАХ в диапазоне от
–3.8 до +3.8 мА величина тока не зависит от на-
пряжения, что соответствует сверхпроводнико-
вому транспорту носителей заряда. Увеличение
тока выше данной величины приводит к возник-
новению электрического напряжения на мости-
ке, что свидетельствует о его выходе из сверхпро-
водящего состояния. В диапазоне токов от 3.8 до
5.8 мА на кривой заметны восемь ступенек. При
более высоких значениях тока кривая повышает-
ся монотонно. На вставке к рис. 3 участок ВАХ,
соответствующий току в диапазоне от 3.8 до
5.8 мА, представлен с более высоким разрешени-
ем. Это позволяет увидеть, что на каждой из вось-
ми ступенек величина тока скачкообразно воз-
растает на 0.25 мА. Каждый из скачков по току
осуществляется вертикально, т.е. ток возрастает

без увеличения напряжения, как это имеет место
в случае одиночного джозефсоновского перехода.
Такой ход кривой характерен для цепочки, состо-
ящей из восьми последовательно соединенных
джозефсоновских переходов. Следовательно, в
пленке высокотемпературного сверхпроводника
в процессе ее выращивания произошло образова-
ние пакета из восьми параллельных межзеренных
границ путем их наследования от межфазных гра-
ниц между слоями CeO2 и SrTiO3 внутренней
многослойной пленки в подложке. Кроме того,
наличие ступенек на ВАХ означает, что каждая из
межзеренных границ в созданном пакете прояв-
ляет себя как бикристаллический джозефсонов-
ский контакт.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Продемонстрировано, что методами твердо-
фазного сращивания кристаллических материа-
лов в сочетании с лазерным импульсным осажде-
нием гетероэпитаксиальных многослойных на-
носистем удается синтезировать кристаллы
фианита Y-ZrO2, содержащие в своем объеме
внутреннюю пленку из девяти монокристалличе-
ских слоев CeO2 и SrTiO3. Показано, что на таких
кристаллах можно эпитаксиально выращивать
пленки высокотемпературного сверхпроводника
YBa2Cu3O7 с наследованием межзеренных границ
от межфазных границ внутренней пленки. Пока-
зана возможность получения в сверхпроводнико-
вой пленке пакета из восьми параллельных меж-
зеренных границ, отстоящих друг от друга на не-
сколько десятков нанометров. Сверхпроводящий
прямолинейный мостик, пересекающий такой
пакет, проявляет себя по электрофизическим

Рис. 3. ВАХ микромостика, пересекающего пакет из
восьми параллельных межзеренных границ в пленке
высокотемпературного сверхпроводника YBa2Cu3O7.
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свойствам как цепочка из последовательно со-
единенных бикристаллических джозефсоновских
переходов, разнесенных на нанометровые рас-
стояния.
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