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摘要: Nb3Sn金属合金是一种性能优良的超导材料。磁控溅射多层沉积是用两个溅射源分层沉积铌和锡，

再经过高温退火后获得超导薄膜的方法。用这种方法所获得的超导薄膜的原子组分的调整比较方便，对

于Nb3Sn的研究较为有利。实验测量了样品的超导参数和晶格参数，其超导临界温度 (Tc)可达 17 K，剩余

电阻率 (RRR)为 5左右。需要进一步研究相关工艺，以便提高RRR，从而使这种方法在超导加速腔的制造

中得到应用。
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1 引言

超导加速腔是未来先进加速器最为重要和最具前景

的技术之一。如果加速器运行在连续波 (CW)模式，必

须采用超导技术，而不是常温的加速结构技术。目前国

内外正在研制的这种高能高功率CW加速器可用于“加

速器驱动次临界反应堆系统”(ADS)、“加速器驱动核

废料嬗变”(ATW)、“加速器产氚”(APT)等等。

为满足上述的各种应用需求，科学界正在集中精力

研究新型谐振加速腔的制造技术，来减少建造和运行经

费，提高加速腔的性能。为实现该目标，除了研究新的

加速结构外，另一个最重要的途径是研究开发新型超导

材料。新型超导材料研究的目的是使超导腔工作在高

于 4.2 K的超导工作温度，并获得超导性能好于纯铌的

加速腔。例如更好的临界温度 (Tc)、表面电阻、临界磁

场 (Hc)和Q值等。高的临界温度、Q值和低的表面电

阻可以大幅减小低温功耗，从而减小运行经费。高的临

界磁场可以提高加速梯度，从而减小建造经费。

铌是单质金属中超导性能最好的材料。除了单质金

属，还有金属合金、有机化合物、大分子材料和金属氧

化物高温超导材料等。其中最有希望取代纯铌的超导材

料之一是Nb3Sn金属合金，它不仅具有更好的超导参

数，而且化学性能稳定，容易制造。目前有两种方法来

制造Nb3Sn超导腔：热扩散方法和多层沉积方法。本

工作主要集中在多层沉积方法。

目前，国际上只有意大利的莱格纳诺国家实验

室 (LNL)对薄膜样品和 6 GHz超导腔的Nb3Sn超导薄

膜多层沉积进行了实验研究[1]。Nb3Sn超导薄膜样品

的实验研究是在Al2O3 (Sapphire)上进行的，采用铌

溅射源和锡溅射源交替对样品进行溅射沉积。退火采

用电炉丝，加热到 930 ℃的效果最好，采用四触点电阻
方法(简称电阻方法)[2]测量的超导临界温度为 17.7 K左

右。6 GHz超导腔为纯铌材料，采用一个铌和锡的复合

靶插入到超导腔内对其内表面进行溅射沉积，并对其Q

值进行了测量，其结果低于纯铌超导腔的Q值。

2 多层沉积方法

为了提高在退火过程中原子的扩散效率，更容易形

成A15晶体的Nb3Sn超导薄膜，我们采用多层沉积的

方法。这种方法采用两个磁控溅射源[1]，溅射装置由实

验室自制，如图 1所示，其中铌溅射源在上部，锡溅射

源在下部，因为锡的熔点低。溅射沉积的过程是，首先

在基片上溅射沉积一层铌附着膜，然后以固定速度旋转

样品固定板，使得样品交替面对铌溅射源和锡溅射源，

形成图 2所示多层膜结构，最后再溅射沉积一层铌覆盖

膜。实验通过改变铌的溅射电流来改变薄膜的原子组

分。

薄膜的沉积基片采用 1 cm×1 cm的Al2O3和纯铌，

采用Al2O3的原因是其熔点高，晶格参数与Nb3Sn相
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近，薄膜附着性能好[3]。每次实验沉积 4个样品，其中

一个用于测量膜厚。实验前，先通过烘烤获得超高真空

本底，达到 10−6 Pa的量级。溅射工作气体为氩气，工

作气压为 10−1 Pa量级。

图 1 (在线彩图)多层沉积装置

图 2 (在线彩图)多层沉积薄膜结构

溅射沉积完成后，再通过高温加热退火，获

得Nb3Sn的A15晶体结构。退火方法有两种：电炉丝

加热和电磁感应加热。电炉丝加热方法是将封入玻璃管

的钨丝置于不锈钢包壳内，将加热样品置于不锈钢包

壳上，在真空环境下通入电流加热。电炉丝加热退火需

要将样品置于 950 ℃的超高真空环境 3 h，铌和锡原子

进行相互的热扩散，然后再快速冷却，从而获得Nb3Sn

超导薄膜。电磁感应加热是本工作所采用的一种新的方

法，它给一个螺旋线圈通一很大的高频电流，线圈内部

产生的涡旋电场将其内的金属加热到高温。电磁感应加

热的时间采用较短的时间，因为其温升很快，此外受实

验条件的限制，冷却能力不够而不能长时间加热。

3 实验结果及分析

薄膜沉积实验的样品包括Al2O3和纯铌，其所采

用的参数是相同的，溅射的详细参数如表 1所列。溅射

电源采用恒流源，其中锡靶的沉积电流恒定为 0.15 A，

但电压有较大变化，原因是每次沉积的真空度不完全

一致，等离子体密度就会稍有不同，铌靶的溅射电压

问题与是这样的原因。沉积完成后，测量了薄膜样品

的超导临界温度 (Tc)、剩余电阻比率 (RRR)、X射线衍

射 (XRD)、薄膜厚度和薄膜沉积速率。

将两个Al2O3基片错开叠放成台阶状，经过薄膜沉

积后，会在下面的基片上形成一个薄膜的台阶，就可以

利用轮廓仪对薄膜厚度进行测量。由于纯铌基片的表面

和边缘平整度很差，不能在基片表面形成清晰的薄膜

台阶，因此薄膜厚度的测量只能在Al2O3样品上进行。

表 2中给出了 5次实验的测量结果。 Al2O3样品上的薄

膜只能通过电炉丝加热退火的方法，因为薄膜很薄，电

阻很大，电磁感应的涡流产生的热量很小，不能快速加

热到高温。

样品的超导临界温度和剩余电阻比率的测量在液氦

杜瓦罐内进行，测量采用四触点电阻测量方法。首先测

量常温时样品的局域电阻，然后将被测样品缓慢插入杜

瓦罐，记录各温度点的电阻值。共测量了 5个样品，其

测量结果如图 3所示，图中的横坐标为铌溅射源的溅射

电流和锡的比值。样品在超导临界时，其电阻值虽然随

温度的降低迅速降为零，但还是有一个下降过程，可

以将这个下降区域称之为超导临界温度转变宽度 (dTc)，

图中用超导温度误差的方法表示。当铌靶和锡靶的溅射

表 1 薄膜溅射沉积参数

样品

总沉积 铌附着膜
多层膜

铌覆盖膜

本底真空/Pa时间
铌 锡

/min
电压
/V

电流
/A

沉积时间
/min

电压
/V

电流
/A

电压
/V

电流
/A

沉积时间
/min

电压
/V

电流
/A

沉积时间
/min

1 12 374 0.8 1 376 1.0 520 0.15 10 367 0.8 1 1.2×10−6

2 12 435 0.8 1 436 1.2 400 0.15 10 400 0.8 1 1.5×10−6

3 12 408 0.8 1 416 1.4 480 0.15 10 380 0.8 1 4.7×10−6

4 12 384 0.8 1 400 1.6 540 0.15 10 369 0.8 1 2.3×10−6

5 12 365 0.8 1 404 1.8 512 0.15 10 355 0.8 1 4.9×10−6
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表 2 薄膜沉积在Al2O3上的厚度

测量次数
样品1
/nm

样品2
/nm

样品3
/nm

样品4
/nm

样品5
/nm

1 960 990 1 050 1 050 1 140

2 940 970 1 030 1 040 1 140

3 930 960 1 030 1 080 1 180

4 910 930 1 030 1 110 1 180

5 910 920 1 040 1 180 1 240

平均值 936 954 1 038 1 072 1 176

电流比值过高或过低时，临界温度和剩余电阻比值都会

降低，其原因是铌和锡的原子组分过多地偏离了Nb3Sn

晶体的理想值，这相当于Nb3Sn薄膜晶体中铌或锡作

为杂质的含量增高了。

图 3 (在线彩图)沉积在Al2O3上的薄膜超导参数

我们还采用电磁感应[4]的方法(简称电感方法)对超

导临界温度进行了测量。该方法的测量程序同四触点电

阻测量方法相同，所不同的是测量探头。该探头在样品

的两侧放置初级和次级线圈各一个，测量次级接收信号

与初级发射信号之间的相位差，在样品部分区域发生超

导相变时，这个相位差会发生改变。因此这个方法可以

测量出样品局部区域的超导相变前后产生的变化，即该

方法可以对样品整体的超导性能进行一定程度的测量，

但是它无法给出剩余电阻比值，因为它不能直接测量导

体电阻。

图 4中给出了两种方法测量的临界温度值，其中电

感方法的测量结果高于电阻方法，而且 dTc也高于电阻

测量的结果，这可能就反映了样品出现了局域的超导相

变，因为由于薄膜上的温度分布不可能绝对均匀，以及

薄膜晶体也可能存在不均匀性，导致温度探头测量的某

个温度点上存在超导相变和未超导相变共存的情况，并

且这两种状态的面积比率会随较大范围的温度变化而变

化。当电流比值过高或过低时，电阻和电感两种方法测

量的临界温度降低趋势是相同的。

图 4 电感和电阻方法测量超导温度的比较

图 5是表 1中实验样品 1的X射线衍射结果。其

中 1 ∼ 17 标号的峰值都是Nb3Sn 晶体的，1’和 2’标

号的峰值未确定，3’是 Sn 的，说明Sn过剩，样品薄

膜Nb3Sn晶体内含有较多杂质，与图 3的结论是一致

的。实验样品 5的 3’峰值不存在了，但还有 1’和 2’标号

的峰值，说明晶体中存在杂质，但没有 Sn过剩的问题。

实验样品 2，3，4则没有上述的峰值，说明样品的晶体

纯度是比较高的。由于实验所采用的Al2O3为非晶体，

因此XRD没有基体的衍射峰。

图 5 (在线彩图)Al2O3上薄膜的X射线衍射结果

在纯铌样品上沉积多层膜的实验条件与Al2O3上的

相同，因此其薄膜厚度是相同的。纯铌样品薄膜的退火

是用电磁感应加热的方法。纯铌样品薄膜的超导临界

温度不能采用电阻方法，因为纯铌是导电的，会影响到

对Nb3Sn薄膜的测量。采用电感方法测量不同实验条

件样品的临界温度曲线如图 6所示，实验条件的不同主

要是铌的溅射电流不同，如表 1所示。其中有3个临界

温度点，一个是纯铌样品本身的，一个是Nb3Sn的，还

有一个是NbOx的
[5]。这 3个超导临界温度的存在是必

然的，首先样品基片是纯铌的。我们虽然对基片进行了

化学表面刨光，但其表面的NbO成分很难彻底清除干
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净。能够测量这 3个超导临界温度是前述的电感方法的

特点，这是电阻方法不能做到的。

图 6 (在线彩图)纯铌样品的临界温度曲线

图 7给出了 5次实验的超导临界温度测量结果，横

坐标是铌溅射源的溅射电流。其中 1.0 A的Nb3Sn超

导温度有偏高的异常。可能的原因是由于缺少覆盖膜。

在 1.0 A的溅射实验过程中，在进行纯铌覆盖膜的溅射

沉积时，因实验设备故障而未能进行。对于这个临界温

度偏高的现象，需要再做进一步的研究。

图 7 (在线彩图)纯铌样品上超导薄膜临界温度测量

图 8 给出了铌靶溅射电流为 1.4 A 的样品薄膜

的X射线衍射测量结果，其峰值都是Nb3Sn的，而其

它溅射电流的样品都有铌晶体的衍射峰值，说明溅射电

流比值为 9.3左右获得的Nb3Sn晶体成份最好。

图 8 (在线彩图)纯铌样品上超导薄膜Ｘ射线衍射结果

4 结论

本实验研究采用了新的材料退火方法和样品超导温

度测量方法，所获得的Nb3Sn超导膜的临界温度与其

它实验测量结果接近，并获得Nb3Sn晶体成分最好的

铌靶和锡靶溅射电流比值。虽然Nb3Sn超导膜的性能

较好，但其剩余电阻率偏低，需要研究相关工艺，以便

进一步提高RRR，从而使这种方法获得的材料性能满

足超导加速腔更高的需求。磁控溅射沉积多层薄膜的方

法虽然可以获得较好的超导薄膜，但将其用在超导薄膜

加速腔的制备上，存在较大的困难，因为加速腔的形状

一般不规则，沉积面也一般不是平面，因此对薄膜厚度

和元素组分的均匀性的控制难度很大，需要进一步的研

究与探索。
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Magnetron Sputtering and Multilayer Deposition of Nb3Sn
Superconducting Thin Film
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Abstract: Nb3Sn is a very good kind of superconducting material. We first sputtered the Nb and Sn with

two magnetrons and deposited multilayer, and then obtained the superconducting thin film by annealing. By

this method, it is convenience to change the stoichiometric ratio and to investigate the property of Nb3Sn. We

measured the superconducting parameters of the thin film. The critical temperature is about 17 K and the

residual resistance radio (RRR) is about 5. The method is needed to improve and increase the RRR, in order

that the multilayer deposition can be used in the superconducting cavity fabrication.

Key words: magnetron sputtering; superconducting thin film; Nb3Sn; multilayer deposit
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