양축정렬된 Ni기판위에 MOCVD방법으로 완충층의 제조 
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I. 서론 
산화물 초전도체중 YBa2Cu3O7-δ(YBCO)는 비교적 높은 자기장에서도 높은 Tc와 Jc(at 77K)를 갖는다. 그러므로 전류수송에 사용하기위해 높은 임계전류밀도(Jc)를 갖는 YBCO박막을 선재로 제조하는 연구가 진행되고 있다. 그러나 다결정 기판위의 YBCO 박막은 병목현상과 같은 역할을 하는 고각입계의 단점을 가지고 있다. 이 고각입계의 단점을 극복하기 위해 lijima 등[1]은 Ni합금 기판위에 IBAD (Ion Beam Assisted Deposition)방법을 이용하여 양축정렬된YSZ완충층 박막을 증착한 후 이 위에 YBCO 박막을 epitaxial하게 성장시켜 높은 Jc를 갖는 YBCO선재를 제조하였다. 또 Goyal 등[2]도 양축정렬된 Ni기판위에 세라믹 완충층과 YBCO박막을 epitaxial하게 성장시켜 높은 Jc를 갖는 YBCO tape을 제조하는데 성공하였다. 완충층에는 CeO2, YSZ, MgO, NiO, Y2O3등 여러가지가 있는 데 CeO2와 NiO가 순수한 Ni기판과 격자상수 및 열팽창계수가 유사하다. 때문에 CeO2, NiO를 완충층으로 사용하는 연구가  많이 진행되고 있다. 완충층을 제조하는 방법에는  Pulsed Laser Deposition, Sputtering and Electron Beam Evaporation등의 PVD(Physical Vapor Deposition)제조 방법이 있으나 이는 높은 진공상태를 요구하며 증착 속도가 떨어지는 등이 단점이 있다. 이에 비해 MOCVD (Metal Organic Chemical Vapor Deposition) 방법은 높은 진공을 요구하지 않으므로 장치가 간단하여 경제적이면서 복잡한 형태의 기판을 coating하는데 적합하다. 또한 원료공급의 조절이 양호하며 증착 속도가 빠른 장점을 가지고 있다. 본 실험에서는 장선재의 초전도 tape의 제조를 위한 기초실험으로 연속적으로 원료를 공급 할 수 있는 MOCVD장치를 개발하여 NiO, CeO2 등의 완충층을 제조하였다.

II. 실험방법

NiO, CeO2 완충층은 horizontal hot-wall MOCVD system에서 cube texture된 Ni기판 위에 제조하였으며 belt-type precursor feeding system[3]을 이용하였다. (Fig. 1)

MOCVD장치는 belt-type precursor feeding system으로서 일정한 양의 원료를 지속적으로 공급할 수 있으며 농도의 조절 또한 매우 간편하다. 또한 기존의 액상원료를 사용할 때 발생하는 용매로 인한 문제도 발생하지 않는다. 원료물질은 Stream사의 Ce(thd)4와 Ni(thd) (thd = 2,2,6,6 – tetramethyl - 3,5 - heptanedione)킬레이트 화합물을 사용하였다. cube texture된 Ni기판은 고순도의 Ni 분말을 sintering과 냉간
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Fig. 1 Schematic diagram of belt-type precursor feeding system

압연 및 열처리를 하여 제조하는 RABiTS(Rolling Assisted Biaxially Textured Substrate)방법[2]으로 제조하였다. 반응 전 Ni기판의 산화를 막기위해 Ar+H2 gas를 1 SLM 흘리면서 열처리하였다. 원료는 250oC로 가열하여 증발시킨 후 고순도 Ar을 이용하여 반응기로 운반하였다.  Ar의 흐름 속도는 1 SLM 이다. 반응기의 압력은 10torr 이며 원료증기와 반응 gas(O2)는 혼합이 되어 반응기로 유입되며 450oC (CeO2), 470oC (NiO)에서 10분간 증착 하였다. 제작된 박막은 XRD, AFM등으로 결정구조와 표면의 미세조직을 관찰하였다.

Ⅲ. 결과 및 토의

Fig 2.는 NiO/Ni, CeO2 /Ni의 X-선 회절분석 결과로 NiO와 CeO2가 모두 (00l)peak만 관찰되었다. 이것은 NiO와 CeO2박막이 모두 c-축으로 잘 성장되었음을 보여준다.
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Fig. 2 X-ray diffraction patterns of the buffer layers deposited for 10min. (a) CeO2, (b) NiO
[image: image4.jpg]


     [image: image5.jpg]


     [image: image6.jpg]



[image: image7.jpg]


     [image: image8.jpg]



Fig. 3 AFM images of the Ni substrate and the CeO2 films deposited at various temperatures. (a) Ni substrate and CeO2 films deposited at (b) 400℃, (c) 450℃, (d) 500℃ and (e) 550℃, respectively
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Fig. 3과 Fig. 4는 각각의 증착온도에서 제조한 CeO2완충층의 AFM사진과 온도에 따른 roughness변화를 나타낸 것이다.증착온도가 높아짐에 따라 CeO2완충층의 roughness가 증가하며, 온도가 450oC에서 결정성이 생기는 것을 볼수 있다.
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Fig. 5는 Ni와 CeO2의 X-ray rocking curve와 Φ-scan으로 out-of-plane과 in-plane의texture를 보여준다. X-ray rocking curve data로부터 측정된 FWHM값이 Ni(200)와 CeO2(200)에서 9.6o와 15o, Φ-scan으로부터 측정된 FWHM값은 Ni(202)와 CeO2(202)에서 7.1o와 20o를 나타낸다.

Fig. 6은 NiO의 X-ray rocking curve와 Φ-scan으로 NiO 박막이 (100)<001>배향성을 가지고 양축정렬이 되었음을 보여준다. NiO 박막의 out-of-plane과 in-plane에서 (200)과 (111) plane의 FWHM값이 각각 4.2o와 6~7o로 우수한 배향성을 보인다.

Ⅳ. 결론

양축정렬된 Ni기판위에 MOCVD방법으로 450 ~ 470oC에서 direct로 증착한  NiO와 CeO2 완충층은 모두 우수한 c-축 배향성을  나타냈다.
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Fig. 5 X-ray rocking curve and the Φ-scan showing the out-of-plane and in-plane texture of the Ni substrate and the CeO2 film deposited at 450℃. Rocking curves are presented for (a) Ni(200) and (b) CeO2(200) and Φ-scans for (c) Ni(202) and (d) CeO2(202)
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Fig. 6 X-ray rocking curve and the Φ-scan showing the out-of-plane and in-plane texture of the NiO. (a) rocking curve for NiO(200), (b)Φ-scans for NiO(111) 
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Fig. � SEQ 그림 \* ARABIC �4� Root-Mean-square(RMS) roughness of the YSZ buffer layers prepared on Ni substrates as a function of depostion temperature.








_1029226501.bin

_1029241011.vsd
(a)�

(c)�

-20�

-10�

0�

10�

20�

0�

2000�

4000�

6000�

8000�

10000�

Ni(200)�

FWHM=9.6�

o�

Intensity   �

w�

(deg.)�

0�

100�

200�

300�

0�

50�

100�

150�

200�

250�

300�

350�

         Ni(202)�

FWHM = 7.1�

o�

Intensity �

Phi(deg.)�


_1029241203.vsd
�

2�

1�

1�

3�

3�

3�

2�

4�

5�

6�

1. Heater
2. Source Material
3. MFC
4. Substrate
5. Suscepter
6. Gate valve
7. Pump
�

O2 Gas�

Ar Gas�

Ar Gas�

Ar Gas�

Ar Gas�

3�

3�

7�


_1029586873.bin

_1029226942.bin

_1029240990.vsd
(d)�

(b)�

-20�

-10�

0�

10�

20�

0�

100�

200�

300�

400�

CeO�

2�

(200)�

FWHM=15�

o�

Intensity�

w�

( deg. )�

0�

100�

200�

300�

0�

5�

10�

15�

20�

25�

30�

CeO�

2�

(202)�

FWHM=20�

o�

Intensity  �

Phi( deg. )�


_1029226770.bin

_1029226473.bin

