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摘  要 

超导现象被发现的百余年间，各类超导体系层出不穷，超导物理和应用

的研究也在不断发展。本论文针对柔性超导实际应用，例如低温柔性超导电

路、曲面超导射频腔等对柔性超导材料的需求，在柔性衬底上制备出 FeSe 和

Nb 超导薄膜，研究了弯曲对超导薄膜的超导电性以及磁通动力学的影响。为

超导研究提供了新的调控手段。主要内容包括： 

（1）利用脉冲激光沉积技术在氟金云母（F-mica）衬底上制备 FeSe/F-

mica 超导薄膜，系统摸索了 FeSe 薄膜的生长条件。衬底通过机械剥离被解

理减薄至约 20 m，FeSe/F-mica 样品可获得机械性能良好的柔性。通过不同

的弯曲模式对薄膜分别施加压缩应变（ε<0）和拉伸应变（ε>0）。发现拉伸应

变会降低 FeSe/F-mica 的超导转变温度，当 ε = 0.40%时，样品 Tc0 从最初的

5.3 K 下降到 5.0 K；压缩应变能够提高超导转变温度，当 ε = -0.41%时，Tc0

从最初 5.3 K 提高到至 6.5 K。FeSe/F-mica 薄膜样品的超导转变温度的变化

率约 28%。该实验结果符合超导电性与向列序相互竞争的物理图像。 

（2）为了高效开展柔性超导薄膜的电输运测量，基于 PPMS 低温平台自

行搭建了高通量输运测试系统，以 Keithley 7001 开关控制器核心通过源表实

现 20个通道电学信号并行测量。利用该系统对粘贴在 1/4圆形弧面柔性Nb/PI

超导薄膜不同区域进行了测试。结果表明随着 Nb 薄膜法线与磁场夹角的增

大，即 Nb 薄膜表面与磁场从垂直趋于平行，Nb 薄膜超导转变温度逐渐增大。

磁场对柔性 Nb 薄膜超导电性压制的减弱根源来自于磁场垂直分量减小，反

映了柔性超导薄膜临界磁场的各向异性。 

（3）对比研究柔性 Nb/PI 和刚性 Nb/Al2O3 两类薄膜体系在不同磁场夹

角和电流条件下的电输运特性。发现当磁场夹角较大时，较高电流下（I≥700 

A），弯曲态 Nb/PI 薄膜的电阻率-温度曲线呈现一系列电阻率平台和超导再

进入现象，其归结为弯曲态 Nb/PI 薄膜样品中的磁通密度梯度分布。由于磁

通密度直接影响磁通间相互作用力，因此固定电流驱动下，密度较大区域的

磁通会优先运动。电阻平台的出现则归结于磁通密度梯度分布的分段运动结

果。 

 

关键词： 柔性超导薄膜，应变调控，高通量电学测试系统，磁通运动 
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Preparation and transport investigations of the flexible FeSe 

and Nb superconducting films 

Abstract 

After the discovery of superconductivity 100 years ago, various 

superconducting systems have emerged and researches on physics and applications 

of superconductors have also been conducted steadily. In this paper, FeSe and Nb 

superconducting films were prepared on flexible substrates in view of the practical 

application of flexible superconductivity, such as low-temperature flexible 

superconducting circuits and radio-frequency applications, and the influence of 

bending on the superconductivity and vortex motion of superconducting films was 

investigated. This work provides a new gating method and research paradigm for 

the study of superconductivity. The main contents include:  

(1) FeSe thin films were deposited on KMg3Al(Si3O10)F2 (F-mica) substrates 

by the pulsed laser deposition technology, and the deposition parameters have been 

explored carefully. After the substrate was cleaved into about 20 m by mechanical 

exfoliation method, the FeSe/F-mica sample exhibits good flexibility. We applied 

compressive (  ) and tensile (  ) strains to the film by bending the flexible 

FeSe/F-mica sample. It is found that the tensile strain is unfavorable to the 

superconductivity of FeSe films, the sample Tc0 decreases from 5.3 K to 5.0 K for 

 = 0.40%. Besides, the compressive strain is conductive to the superconductivity 

of FeSe films, the sample Tc0 increases from 5.3 K to 6.5 K for  = -0.41%. What’s 

more, the rate of superconducting transition temperature change is 28%. The 

experimental results are consistent with the physical image of superconductivity 

and nematic order competing. 

(2) In order to efficiently measure the electrical transport properties of the 

flexible superconducting thin films, we built a high-throughput test system based 

on PPMS. The core component of the system is the Keithley 7001 switching 

controller which can simultaneously measure electrical signals of 20 channels by a 

set of source tables. This system was utilized to characterize the flexible Nb/PI 

superconducting thin films, which has been patterned into multiple transport 

channels and glued on a quarter circular curved surface. The results show that the 

Tc of Nb film increases with the increase of the angle between the film normal and 

the magnetic field, i.e., the surface of Nb film and the magnetic field tend to be 

parallel. Obviously, the weakening of the superconductivity compression in the film 

is due to a decrease in its vertical component, which reflects the anisotropy of the 
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critical magnetic field of the superconducting film. 

(3) We studied and compared the electrical transport properties of the flexible 

Nb/PI and the rigid Nb/Al2O3 thin films under different angles and applied currents. 

When the angle is large, a series of resistivity plateaus appeared on the resistivity 

versus temperature (-T) curves of the bending Nb/PI film for larger applied 

currents (I ≥700 A). The phenomenon may be caused by the gradient distribution 

of magnetic vortices in the bending films. Since the vortex density directly affects 

the interaction force between vortices, the high-density region will preferentially 

move due to a fixed current. In other words, the resistance platform arises from the 

piecewise motion of gradient-distributed vortices. 

Key Words： Flexible superconducting thin films, stress tuning, high-

throughput electrical characterization system, vortex motion 
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1 序 

超导材料自被发现以来就凭借其独特的物理特性吸引了科学家们的广泛

关注。百余年间，各种超导体系相继被发现，对应的超导理论也蓬勃发展，

理论与实验互相推动，催生出了多门与超导相关的学科。可以说，超导材料

的发展极大地促进了材料科学的发展，开创了物理学的新篇章。 

超导材料的零电阻和完全抗磁特性使科学家们意识到其在工程应用方面

的巨大潜力，为电学、磁学方面的科技发展打开新的局面。事实上，目前已

有成熟的金属化合物超导体以及铜氧化物高温超导体的线材和带材被应用到

电力、交通、医疗、航空、信息等诸多方面。这些应用涉及到将超导材料拉

伸成线缆，绕制成大磁体等，材料不可避免需要承受一定程度的形变。除此

之外，也要求超导体须具备高临界参数，包括转变温度、临界电流和临界磁

场。另外，磁通耗散也是一个至关重要的影响因素。磁通一旦运动起来就会

产生耗散，从而影响超导体的应用。于是，对磁通运动的合理规避和控制也

是物理学家们一直努力的方向。众所周知，超导薄膜是未来超导应用技术的

关键所在，但目前针对超导特性的研究大都基于硬质单晶、刚性衬底上的薄

膜等。很显然，具有柔性、可弯曲的超导薄膜更贴近超导谐振腔、超导线缆、

低温超导电子系统等实际应用的场景。此外，柔性超导薄膜能实现准连续的

应变改变，其有望成为探索超导物理及应用的理想平台。 

本文选取氟金云母（F-mica）和有机高分子薄膜聚酰亚胺（Polyimide，

PI）作为衬底，采用脉冲激光沉积和磁控溅射法成功在柔性衬底上制备出较

高质量的 FeSe/F-mica 和 Nb/PI 柔性超导薄膜样品。这将为研究柔性超导薄膜

提供良好的平台。在此基础上，本实验对薄膜进行不同程度和不同方向的弯

曲，对弯曲薄膜的电输运特性以及磁通动力学行为进行了测试，并将测试结

果与刚性衬底上的超导薄膜做对比。实验结果表明 FeSe 的超导电性对应变十

分敏感，弯曲的 Nb 薄膜也会因磁通梯度分布而出现异常电输运行为。这些

实验结果为柔性超导材料的物性研究和未来超导应用打开了新的大门。 
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2 引言 

2.1 超导现象的发现 

超导现象自发现之初就引发科学家们的极大兴趣，经过百余年的发展，

已成为凝聚态物理领域最重要的方向之一。1908 年，荷兰物理学家 Onnes 首

次实现了氦气的液化，开启了低温物理学的崭新篇章。随后，在 1911 年，他

在液氦温度下观测到汞的电阻率为零（如图 2-1（a）所示），这预示着一个新

领域的诞生！同一时期，莱顿的研究小组又陆续发现铅和锡在温度为 6 K 和

4 K 时也分别出现了零电阻转变。这种前所未有的现象，被科学家们称为超

导转变，由正常态转变为超导态的温度被称为超导转变温度（Tc）。这些材料

也是最早发现的单元素超导体。 

根据 Maxwell 方程，理想导体在外加磁场中冷却时，其内部磁通会保持

不变[1]。此时几乎所有人都认为超导体就是理想的导体。然而在 1933 年，

Meissner 等人发现，在外加磁场（一个相对较小的磁场）下，超导体内部磁

感应强度（B）总是等于零，并且与加磁场的次序无关。也就是说，当物质由

正常态进入超导态时，会将内部的磁场完全排出（如图 2-1（b）所示）。这个

效应被称为迈斯纳效应（Meissner effect）[1]。迈斯纳效应表明物质在 Tc 以下

进入的超导态是一种新的热力学平衡态，超导体并不等同于理想导体。零电

阻和迈斯纳效应的发现，引起科研人员进一步了解超导体的极大兴趣。  

 

图 2-1  （a）Hg 金属单质的零电阻转变。（b）外加磁场 B 作用下的迈斯纳效应。 

2.2 超导材料的发展 

氦气液化技术的封锁在 1923 年被打破，到 1930 年间又有三种重要的金

属超导体被发现，分别是钽（Tantalum，Tc = 4.4 K）、钍（Thorium，Tc = 1.4 
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K）和铌（Niobium，Tc = 9.2 K）。铌和钛的合金（Nb-47%Ti）是当今非常重

要的商业超导体，被广泛用于医院核磁共振成像、超导射频腔等[2]。Meissner

的小组又连续发现 IV 族和 V 族中的大多数过渡元素都是超导的。此后，科

学家们陆续发现很多单元素在一定压力条件下都具有超导电性，图 2-2 展示

了迄今为止发现的单元素超导体及其在元素周期表中的位置。 

 

图 2-2  超导单质元素周期表[3]。 

随后 Meissner 的小组又发现了大量具有超导转变的碳化物和氮化物，特

别是 NbC（Tc>10 K）[4, 5]。后来，德国的 Ascherman 及其同事发现氮化铌的

Tc 为 15 K[6]，这是首次发现高于 10 K 的化合物。自此之后，化合物超导体层

出不穷，到 1974 年 Testradi 等人[7]制备出 Tc 为 23.2 K 的 Nb3Ge 薄膜，创造

了化合物超导体 Tc 的新记录。时至今日，人们仍致力于提高 Nb 的合金在高

场应用中的性能[8]。 

当然，与此同时，物理学家对超导物理特性的认知也进一步加深，二流

体模型[9]、伦敦方程[10]、金兹堡－朗道方程[11]（Ginzburg-Landau，G-L 方程）

等理论相继被提出，磁场穿透深度、相干长度等重要概念应运而生。Bardeen、

Cooper 和 Schrieffer 三位科学家共同提出了著名的 BCS 理论，成功地解释了

超导的形成机制[12]。BCS 理论基于电子－声子相互作用阐述了库珀对的形成，

成功解释了包括同位素效应、单电子隧道效应在内的大部分实验结果，一举

确立了超导电性的微观图像[13]。能够用 BCS 理论阐释的超导体通常被称为常
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规超导体。 

然而，McMillan 宣布超导体存在麦克米兰极限[14]，即最高𝑇c 不超过 40 

K。这严重打击了科学家们寻找转变温度更高的超导体的热情，似乎预示着超

导的前景有限。 但是科学总是充满惊喜，Müller 和 Bednorz 突破传统思维定

式，发现了𝑇c 高达 35 K 的氧化物陶瓷材料[15]。从此之后，铜氧化物超导材料

高速发展，最高 Tc 不断被刷新。最为重要的就是赵忠贤团队和朱经武团队先

后独立发现钇钡铜氧（YBCO）的 Tc 高达 93 K[16-18]。麦克米兰极限的打破为

超导材料的发展注入了强心剂，各种氧化物超导材料开始井喷式地出现。铜

氧化物高温超导体的分子结构一般为层状钙钛矿类结构，由导电的铜氧层和

绝缘的稀土氧化物层交替堆叠而成（如图 2-3），通过改变稀土层的化学组分

可以为铜氧层提供载流子。 

 

图 2-3  钇钡铜氧化合物 YBa2Cu3O7分子结构图[19]。 

在 2001 年，日本 Akimitsu 等人发现金属合金化合物 MgB2 具有高达 39 

K 的 Tc，该发现刷新了合金化合物块状超导体 Tc 的纪录[20]。这也是截至当今

二元化合物的最高 Tc。由于 20 K 左右的温区可以通过液氦或制冷机较为容

易地达到，因此 MgB2被认为比传统低温超导体更具应用前景。此外，MgB2

原料丰富、重量轻，也使其具有大规模实际应用的潜力。到 2008 年，新一代

超导材料被发现——日本 Hosono 研究小组在母体材料 LaFeAsO 中掺入 F 元

素，得到 Tc = 26 K 的铁基超导体[21]。铁基超导材料的出现打破了大家关于磁
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性破坏超导的传统认知。此后，科学家们很快就发现了更多含 Fe 的超导材

料，发展出了超导的另一个重要体系——铁基超导。更进一步，中科院的研

究团队采用高压法合成烧结制备出 Tc = 55 K 的 Sm(O0.9F0.1)FeAs[22]超导单晶，

其 Tc 再次打破麦克米兰极限，这标志着铁基材料成为继铜氧化物之后的第二

个高温超导体系。 

同在 2008 年，Wu 等人发现了 FeSe1-x 超导体，其 Tc 约为 8 K[23]。与

LaOFeAs 相比，FeSe 的组成元素显然更安全。更加引人注目的是，这种化合

物具有非常简单的层状结构，这一结构为更好地理解这类非常规超导体的机

理提供了机会。图 2-4 给出了 FeSe 的晶体结构图。 

 

图 2-4  FeSe 晶体结构示意图[23]。 

2012 年，薛其坤的研究团队首先在 SrTiO3 衬底的 TiO 面上成功制备出

只有单个原胞层厚度的 FeSe 薄膜，并用角分辨光电子能谱仪（ARPES）对退

火后的薄膜进行表征，结果显示超导能隙甚至可以持续至约 65 K[24-26]。单层

FeSe 的这一表现为界面超导研究注入新的能量。图 2-5 列出超导被发现以来

数种超导材料出现的时间及其 Tc。 

除了这些经典的超导体系，科研人员还发现了许多不同寻常的超导材料，

如重费米子超导体[27]、有机超导体[28]、镍基超导体[29]、魔角石墨烯超导体[30, 

31]、高压富氢化合物[32, 33]、笼目结构[34, 35]等。这些超导体无一不具有复杂的

正常态和超导态，不能由 BCS 理论很好地描述，被统称为非常规超导体。因
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此，探索非常规超导电性微观机理是目前基础物理学的最前沿研究课题之一。

同时，逐渐丰富的超导体体系为超导体应用的多样化带来更多的契机。 

 

图 2-5  超导体的发现时间和临界温度[36]。 

2.3 超导材料的基本特性 

2.3.1 超导材料的特征参数 

临界温度 Tc、临界磁场强度 Hc 和临界电流密度 Jc 是超导体的重要特征

参数，如图 2-6 所示。超导体最有用的特性之一是能够在没有欧姆损耗的情

况下传导电流，但只有在电流足够小的情况下才能实现。超过临界值的电流

会抑制超导电性，导致损耗的出现，这个临界值即为 Jc。同样地，超导体只

有在一定的磁场范围内才具有完全抗磁性，该磁场临界值即为 Hc。磁场增大

也会抑制超导电性，使得磁场进入超导体，破坏其完全抗磁性。根据广义的

Silsbee 假设[37]，当输运电流和外加磁场在超导体表面任一点超过临界值，超

导体就会失去无阻载流能力。显然，超导的三个临界参数互相关联影响，在

实际应用中是至关重要的。 
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图 2-6  超导材料的临界参数。 

当超导材料处于外加磁场下，即便超导体具有抗磁性，磁场仍可以进入

超导体，在超导体的表面产生磁场和电流。事实上，磁场在穿透超导体表面

后会向超导体内指数衰减，衰减的特征长度为 

                    𝜆 = √
𝑚𝑠

𝜇0𝑛𝑠𝑞𝑠
2                     （2-1） 

式中 ms——超导电子的有效质量； 

     ns——超导电子数密度； 

     qs——超导电子的有效电荷量； 

     0——真空磁导率。 

式中的就是磁场穿透层的尺度，被称为穿透深度。如图 2-7 所示，超导态与

正常态之间存在过渡区。在过渡区内，磁场穿透进入超导体内部 𝜆 的深度，

超导电子密度 𝑛𝑠 则在 𝜉 范围内下降。其中 𝜉 称为相干长度，即超导电子运

动相互关联的空间尺寸。当超导体所在的环境温度接近超导临界温度（Tc0）

时，穿透深度和相干长度随温度变化的公式可以写成 

                 

{
 
 

 
 𝜆(𝑇) =

𝜆(0)

√1−
𝑇

𝑇𝑐0

𝜉(𝑇) =
𝜉(0)

√1−
𝑇

𝑇𝑐0

                   （2-2） 

二者变化引起的单位面积吉布斯自由能的变化被称为界面能，界面能与 𝜆 和

 𝜉 的相对大小都密切相关，反映了超导体的主要特征。 
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图 2-7  相干长度 𝝃 和穿透深度 𝝀 的示意图。 

2.3.2 超导体的分类 

上文中提到，𝜆 和 𝜉 直接影响超导体的界面能，因此是将超导体进行分类

的重要参数。在 1957 年，Abrikosov 以 G-L 参量𝜅 = 𝜆(𝑇)/𝜉(𝑇) 为判据，将

超导体分为两类：1）第 I 类超导体，𝜅 < 1/√2，超导体的界面能为正。2）

第 II 类超导体，𝜅 > 1/√2 ，超导体的界面能为负。图 2-8（a）给出两类超导

体的临界磁场曲线，对于 I 类超导体，当外加磁场 H 小于 I 类超导体的临界

磁场 Hc 时，超导体内部将磁场完全屏蔽，当外加磁场高于临界磁场时，超导

电性被破坏，材料进入正常态，从而允许外加磁场完全渗透到样品中。对于

II 类超导体，外加磁场 H 低于下临界场（Hc1）时也会被完全屏蔽，但是当 H

超过 Hc1 时，外加磁场将开始部分穿透样品。当 H 大于上临界场 Hc2 时，此

时材料的超导电性被破坏，进入正常态，如图 2-8（b）-（c）所示。因此，当

外加磁场介于 Hc1 与 Hc2 之间，即 Hc1＜H＜Hc2时，正常态和超导态能同时存

在，称为混合态（mixed state）。 

最初发现的单元素超导体大都是第 I 类超导体，而大多数合金化合物、

氧化物超导体等都是第 II 类超导体。值得一提的是，1960 年之后发现的大多

数新超导材料都是第 II 类超导体。事实上，特征参量 𝜆 的大小也与超导材料

的厚度有关，当超导材料从块材变为尺寸较小的薄膜时，其也可能从第 I 类

超导体变为第 II 类超导体。因为第 I 类超导体的 Hc 较低，所以在实际应用

中，一般采用第 II 类超导体。为推动超导材料的实用化，全世界范围内的科

学家开始寻找性能优越的第 II 类超导材料，而高温超导体恰恰基本都属于第

II 类。从实验中还可知，Hc1(T) 和 Hc2(T) 随温度 T 的变化关系一般可以写为

经验公式[38]： 
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           𝐻ci(𝑇) = 𝐻ci(0) (1 −
𝑇2

𝑇𝑐
2) , 𝑖 = 1,2           （2-3） 

 

 

图 2-8  第 I 类超导体和第 II 类超导体的分类示意图[39]。 

2.3.3 混合态的磁通 

显然，对于第 II 类超导体，混合态是不完全抗磁的超导状态[40]。部分磁

场进入超导体，以磁通（涡旋）的形式存在，称为 Abrikosov vortex。图 2-9

展示了涡旋线的结构图，其中实线表示的是超导波函数的空间分布，其在距

涡旋线 𝜉 范围内几乎为 0。该范围内即为磁通的正常态芯子，半径为相干长

度 𝜉。虚线范围是磁通线周围的局域磁感应强度在空间的分布，其分布范围

大约为穿透深度 𝜆。磁通与磁通之间的区域是超导态，每个磁通周围有超

导涡流 j 环绕。通常情况下，磁通间的相互作用会使磁通规则排列成三角点

阵格子，图 2-10 给出理想状态下三角磁通点阵格子的示意图。这是 1957 年

Abrikosov 利用 G-L 方程对 s 波超导体进行计算得出的结论[42]，他也以此重

要成果获得诺贝尔奖。超导体中磁通总量是单个磁通量子的整数倍，而单个

磁通量子Φ0 = ℎ 2𝑒 = 2.07 × 10−15⁄ 𝑇 ∙ 𝑚2（其中，h 为普朗克常数，e 为电

子电荷），这是超导体的另一个重要基本特性。 
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图 2-9  单个磁通示意图，λ 为穿透深度，ξ 为相干长度。 

 

图 2-10  磁通三角点阵格子示意图。 

随着实验和理论工作的不断展开，尤其是高温超导体研究的迅速推进，

超导体的混合态相图也逐渐丰富起来。图 2-11 为常规超导体和高温超导体的

磁通相图，给出不同磁通态的区域分布。对于常规超导体，混合态相图上只

有下临界场 Hc1(T) 和上临界场 Hc2(T) 两根标志性边界线，混合态存在于边

界线中间。然而在磁通玻璃态理论发表后，磁通相图有了更多区域的划分。

由于高温超导体中的涨落较强，Hc2(T) 以内的较大的区域内形成磁通液态。

磁通液态与磁通固态的分界线为不可逆线 Hirr(T)（磁通钉扎是否可逆），其中

磁通固态即磁通玻璃态或者磁通格子有序态。在 Hc1(T) 附近，如果无序结构

较少，则可能会形成再入式磁通液态。这可能是因为磁通密度降低使得磁通
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间相互作用呈指数形式下降[43]，以至于无法维持磁通的长程有序。当然，高

温超导体的磁通相图还在进一步的完善中[41]。 

 

图 2-11  磁通相图[44]。（a）常规超导体的相图，混合态区域为磁通固态。（b）高温超

导体的混合态相图。Hc2(T) 和 Hirr(T) 之间为磁通液态区，Hc1(T) 附近可能存在再入

液态区。 

2.3.3.1 磁通钉扎 

由于磁通量子内部为正常态芯子，因此对超导体施加电流时，磁通会受

到洛伦兹力的作用。一旦电流达到临界阈值，即临界电流密度，磁通便在洛

伦兹力的驱动下开始运动，如图 2-12。这些运动的磁通产生有限的电压，从

而抵消超导体理想的零电阻特性。如果磁通的运动没有阻碍，那么这样一个

有序的磁通格子态就不能承载宏观的超导电流[45]。 

 

图 2-12  磁通钉扎示意图及磁通运动受力示意图。 

所谓的磁通钉扎，就是阻碍磁通的运动，对磁通量子起到固定作用。根

据 G-L 理论，混合态单位体积的自由能可写成： 

   𝐺𝑠 = 𝐺𝑛 + 𝛼|𝜓|
2 +

𝛽

2
|𝜓|4 +

1

2𝑚∗
|−𝑖ℏ∆𝜓 − 2𝑒𝐴|2 +

𝐵2

2𝜇0
− 𝐵 × 𝐻  (2-4) 

其中𝐺𝑛是正常态的自由能，α 和 β 依赖于温度，α ≈ α0(T -Tc)。上式中，α 和 β
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所在项是超导态的凝聚能。在超导体中，这两项显然不为零。但是当磁通所

在区域为正常态或者超导的转变温度比较低时，体系的总能量会变小，从而

对磁通起到钉扎作用，这类钉扎称为凝聚能钉扎。上式中的第四项对应环绕

磁通芯子的超流电子的动能项。在部分高质量的样品中，例如原位生长的高

质量高温超导薄膜，超导转变温度在相干长度尺度内都可以是均匀的，因此

凝聚能对钉扎的贡献非常小。但是，缺陷密度的分布会导致电子运动的平均

自由程在空间有涨落，因此能够影响超流电子的动能项，从而起到钉扎的作

用，此类钉扎被称为平均自由程涨落钉扎[41]。 

 

图 2-13  几种不同的磁通钉扎中心示意图[46]。（a）空位、元素取代、点缺陷等。（b）

位错和柱状缺陷等。（c）晶界、孪晶界、平面缺陷等。（d）析出相、二次相、局部应

变等。 

由此可见，超导体中只要对吉布斯（Gibbs）自由能中的能量项造成影响

就可能会产生相应的磁通钉扎效应。除上述的钉扎外，超导体中还存在各种

类型的不同尺寸的缺陷[47]，如空位、元素取代、点缺陷、位错、柱状缺陷、

晶界、孪晶界和平面缺陷等。除了缺陷，超导体中的析出相、二次相、局部

应变等也会对磁通产生钉扎。图 2-13 给出几种不同类型的钉扎中心的示意图

[46]。 

当然，超导态和正常态界面也会对磁通运动造成阻碍作用。此类界面会

产生表面的势垒，从而产生钉扎阻碍磁通运动。界面钉扎可以分为两类：一

类是 Bean-Livingston 势垒，即磁通与其镜像吸引导致的势垒[48]；另一类是磁

通线在超导表面下弯曲导致的几何势垒，这种势垒对磁通进入超导时的阻碍
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非常明显。对于干净的单晶超导样品，样品的厚度、几何形状与磁场的关系

会直接影响势垒的种类[41]。 

2.3.3.2 几何形状对磁通状态的影响 

针对超导体几何形状对磁通行为的影响，科学家们已经做了大量的理论

研究工作。随着科学技术的进步，研究人员不再局限于理论研究，通过扫描

霍尔显微镜（Scanning hall probe microscope，SHPM）、扫描隧道显微镜

（Scanning Tunneling Microscope，STM）、磁力显微镜（Magnetic force 

microscope，MFM）等[49]高精尖技术直接观察到磁通的形态以及运动轨迹，

这为磁通研究带来极大便利。 

Gladilin 等人利用 G-L 理论，分析了具有单向厚度梯度的楔形 I 类超导

体薄膜中的磁通状态[50]。如图 2-14（a）中，在楔形结构模型最薄的位置，量

子磁通都是单个的（如图 2-14（b）-（c））。而在厚度较大的区域，单个量子

磁通和巨磁通同时存在，磁通的核心增多为两个并且变大。这与在相对较厚

的 Pb 薄膜上的 SHPM 测量结果一致。在垂直于厚度梯度方向的外部电流作

用下，通过最薄边缘进入楔形超导体的单个量子磁通会向较厚部分传播，并

最终合并成巨磁通。图 2-14 给出模型示意图和磁通运动的模拟结果。 

 

图 2-14  楔形结构模型和磁通分布示意图[50]。（a）楔形超导体的结构示意图。楔形的

长 Lx = 20 m，宽 Ly = 10 m，𝝀 = 50 nm，𝝃 = 250 nm，dmin = 20 nm，dmax = 200 

nm。（b）-（c）磁场为 0.8 T 时磁通分布图。在楔子最薄的部分（左侧），只出现单个

磁通，而在较厚的部分，它们与巨大的磁通和磁通簇共存。 
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Romaguera 和 Xu 等人研究了三维介观超导体中磁通在不同磁场方向中

的运动状态[51, 52]，研究模型有圆柱体[53]、球体[54]等，如图 2-15 所示。利用 G-

L 方程他们得到介观超导球的磁通图，发现磁通线是自然弯曲的，并且在赤

道面上彼此最接近，如图 2-15（i）-（l）所示。对于有限高度的超导盘，他

们得到了平行和垂直于柱体轴方向上的临界场和匹配场，发现当超导体的比

表面积较大时，磁通线倾向于沿着磁场方向排列，在近表面处产生弯曲并垂

直于表面排出（如图 2-15（a）-（h））。通过改变外加磁场的角度，也可以控

制磁通在超导体中的进出。 

 

图 2-15  圆柱体和球体模型在不同磁场下的磁通形态示意图[51, 53]。 

Herrera 等人利用 STM 研究了在倾斜磁场下各向同性超导体 -Bi2Pd 的

磁通晶格结构[55]。图 2-16（a）给出超导体中磁通晶格结构沿不同磁场方向的

拉伸情况。从图中可以看出，磁通格子的结构拉伸与磁场角度存在依赖关系，

其拉伸规律符合图 2-16（b）给出的磁通格子投影模型。需要说明的是，磁通

芯子的结构并没有明显拉伸，该工作认为这是因为磁通在接近薄膜表面的位

置发生弯曲后垂直于薄膜表面排出。当倾斜角度较大时，杂散场在样品表面

的相互作用对超导体磁通晶格结构起着决定性的作用。 
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图 2-16  不同磁场条件下各向同性超导体 -Bi2Pd 的磁通晶格结构示意图[55]。（a）不

同磁场倾斜角度 θ 下磁通格子的排列。左上方面板中的颜色刻度表示归一化电导。白

色箭头表示倾斜方向。（b）磁通格子的示意图（左图），磁通晶格向量 u1和 u2，以及

它在样品表面的投影（右图），磁通晶格向量 v1和 v2 沿 x 轴方向拉伸。 

除超导体宏观的几何形状，超导体的微观结构也可能会产生同样的效果。

例如层状结构的氧化物超导体 Bi2Sr2CaCu2O8+δ(Bi-2212)，其导电层和绝缘层

沿着 c 轴方向交替分布。因此，磁场与 c 轴平行或者垂直对磁通的影响有着

明显差异性，这与超导体的各向异性相关。事实上，磁场与此类超导体的关

系显然不止平行和垂直，也可能是中间存在夹角的倾斜关系。这在实际应用

以及理论研究中都是常见的[56]。 

 

图 2-17  交叉排列的 pancake 和 Josephson 磁通[56]。在（a）图中，灰色平面表示超导

层。Josephson 磁通由长轴为s、短轴为 s 的椭圆管表示，其中 为各向异性参数，s 为

层间距离。黄色圆盘为 pancake 磁通。（b）给出 pancake 磁通存在的情况下，沿

Josephson 磁通中心（y = 0）连续层之间的相位差。在白色区域 𝚫𝚽 = 𝟐𝝅 = 𝟎，在绿

色区域 𝚫𝚽 = 𝝅。  
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需要说明的是，除前文中 Abrikosov 磁通，还存在另外一种磁通——

Josephson 磁通。1963 年，Rowell[57]等人观测到超导结在磁场中的临界电流振

荡。自此开创性发现之后，这种效应也在由“超导体－正常态金属－超导体

（SNS）”组成的结中被发现 [58]。这种宏观量子干涉效应通常与隧穿结的

Josephson 磁通相关。相比于 Abrikosov 磁通，Josephson 磁通被定义为净环流

为零和一个磁通量子Φ0 = ℎ 2𝑒⁄ 的区域[38]。这种磁通往往出现在涉及到分层

材料和相对于分层任意方向施加磁场的高温超导体中。例如在各向异性极大

的铜氧化物超导体中，当垂直于铜氧（Cu-O）面施加磁场时，会形成 pancake

磁通格子，而当施加磁场平行于 Cu-O 面时，则会形成椭圆柱状 Josephson 磁

通格子，其具体形态如图 2-17。 

 

图 2-18  复合磁通物质的相图。粗灰色线将相图分为有 pancake 磁通的区域（左上）

和没有 pancake 磁通的区域（右下）。蓝色阴影区域表示发生场驱动 Josephson 磁通格

子跃迁的磁场的范围。正方形图形显示了指定区域投影的 pancake 磁通结构的草图。

被圆包围的方形显示了与这些草图相对应的 pancake 磁通 SHPM 图像[59]。 

在倾斜磁场下，这些不同类型的磁通以复杂的方式相互作用，形成磁通

链[60]和复合的磁通晶格，该现象在铜酸盐中尤为明显。铜氧化物高温超导电

性存在于平行 a-b 面的铜氧面中，并沿 c 轴方向弱耦合，这种结构的强各向

异性导致非常大的磁各向异性。垂直于 CuO2 双分子层的磁场导致二维

pancake 磁通的成核堆叠，其超导电流在 CuO2 平面内流动，并相互作用，在

高质量单晶中形成有序的三角点阵 Abrikosov 磁通格子。另一方面，如果磁

场作用于 a-b 平面，Cu-O 层之间则会形成 Josephson 磁通。Curran 等人使用

高分辨率 SHPM 绘制了 Bi-2212 单晶在倾斜磁场中丰富的磁通相图，如图 2-

18[59]。研究发现，Josephson 磁通格子间距与 pancake 磁通密度有着意想不到
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的非单调依赖关系，这反映了磁通间引力和斥力之间的微妙平衡，并且随着

面外磁场的增加经历了场驱动的结构转变[59]。 

 

图 2-19  图（a）和（b）为 MFM 的磁性针尖驱动 pancake 磁通运动的示意图。（c）-

（e）Pancake 磁通在平行于平面的 200 G 磁场条件下的运动。白色箭头表示平面内磁

场方向。黑色宽条箭头表示针尖快速扫描的方向，黑色虚线箭头表示 pancake 磁通的

运动痕迹，在（d）中稍微向左，在（e）中稍微向右。图像（c）是在 5.5 K 下拍摄

的，（d）和（e）是在 12 K 下拍摄的。图像中的白色宽条比例尺为 2.6 m[56]。 

Correa 等人利用 MFM 也对 Bi-2212 在倾斜磁场中的磁通分布进行了观

察[56]。此外，该团队利用 MFM 的磁性针尖在远低于临界温度的旋转磁场下

来操纵 pancake 磁通和 Josephson 磁通，如图 2-19（a）-（b）。实验发现 pancake

磁通可以被拖进 Josephson 磁通之间，且不同层的 Josephson 磁通可以相互叠

加。揭示了位于 Josephson 磁通内部的 pancake 磁通之间有效的相互作用。当

旋转磁场时，交叉的 Josephson 磁通是相当稳定的，并保持不变。这表明在非

常低的磁场下，钉扎对磁通运动起到主要作用。事实上，以上两个工作也证

实以往对于磁通钉扎、扭结以及磁通之间相互作用的研究[61]。更进一步地，

Roditchev等人利用STM在岛状的结构中发现了有核心的 Josephson磁通[62]。 

2.4 超导体的应用 

超导材料因其具有直流零电阻特性和迈斯纳效应在电与磁等方面有着巨

大的应用潜力，已为电力和磁场等技术带来根本性的变化，例如高效发电、

大容量无损电力传输、小型轻量化电气设备、高速磁浮运输、高分辨率磁共

振成像系统中超强磁场的产生、核磁共振系统、未来先进的高能粒子加速器、

核聚变反应堆、先进的量子探测技术、量子计算技术等等。这些应用的性能、

经济性和技术参数在很大程度上取决于超导体的电磁性能和机械性能。 
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超导体的应用大致可分为三类：强电应用、弱电应用和抗磁性应用。强

电应用即大电流应用，包括超导磁体、超导发电、输电和储能等。根据其无

阻载流的特性，使用超导材料进行电力传输，可以实现远距离、无焦耳热损

耗的大电流输送，这将减少在传统电力输送过程中的能量损耗，从而节约能

源。超导体在超导态时电阻为零，而在正常态时电阻非常大，因此也可以利

用这一特点制作超导限流器[63]。图 2-20 列出了超导材料在不同领域以及不同

磁场强度下的多种应用，例如利用超导线材可以绕制成超导电机[64, 65]，可以

大大提高效率并降低损耗；由超导股线绕制的磁体已经被广泛地应用于核磁

共振磁体[66, 67]、磁约束核聚变装置[68]、高能粒子加速器[69, 70]等。 

 

图 2-20  超导电力和磁性技术的主要应用及其工作磁场范围[71]。 

超导工程应用的开端是在 1954 年，Yntema 等人成功制造出第一个超导

磁体。Yntema 使用 Nb 线制造的磁体在 4.2 K 时能产生 0.71 T 的磁场。在这

个过程中，研究者们也意识到临界电流密度 Jc 是独立于 Hc2 和 Tc 的又一关键

特性。 

到 1960 年 8 月，Autler 再次使用 Nb 在 4.2 K 下产生 2.5 T 的场。这次的

目的是给固态激光器提供磁场，这可能是超导磁体的第一次应用。随着超导

材料的发展，超导的应用逐渐集中在 Nb 的化合物 Nb3Sn[72]、Nb-Zr（Tc ~ 12 

K）、Nb-Ti（Tc = 7－10 K）等[73-77]材料上。图 2-21 给出几种技术相对成熟的
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低温超导材料。目前，Nb3Sn 复合线的生产方法主要有三种：青铜、内锡（IT）

和管中粉末（PIT）[78]。由这些材料制成的超导线材在液氦环境中具有良好的

电磁与力学性能，因此在国际热核聚变实验堆计划（ITER）[72]项目中被大量

使用。当然，低温超导材料也存在一些缺陷，例如低温环境成本高，由于力

学形变导致 Nb3Sn 在高磁场条件下退化、上临界场较低等，这些也促使科研

工作者寻找性能更好的超导材料。 

 

图 2-21  实用超导材料的示意图。铌基超导体（Nb-Ti 和 Nb3Sn）[79]、铜基氧化物

（Bi-2223 [80]、Bi-2212[81]、REBCO[82]）、MgB2 [83]和铁基超导体[84]。 

事实上，传统低温超导体只是目前商用超导体的一部分，图 2-22 展示了

应用超导体中最先进的工程临界电流密度[85]。科研人员发现，高温超导材料

在低温下具有极高的临界场，具有高场应用的巨大潜力。如 REBCO[82, 86]（由

薄层焊料 In52Sn48 或 Pb38Sn62 夹在两个稀土层 Ba2Cu3O7 中间，REBCO，其中

RE = Y，Dy，Sm，Gd 或其它种类的稀土元素如图 2-21 所示）、MgB2 与 Bi

系超导材料在 4.2－20 K 的低温环境中都具有较高的临界温度和上临界磁场。

这些特性可以被用来进一步提高加速器磁体中的磁场，超过 Nb3Sn 的 18 T 限

制。然而，MgB2 与 Bi 系超导体的制备方法复杂，材料属性较脆导致其力学

性能较差[87]，并且 MgB2 会在高场下发生明显退化[88]。相比之下，REBCO 带

材能在高场下仍保持较高临界电流密度，并且基底层通常为高机械性能材料

使其具有更好的力学性能[89, 90]。同时，近些年随着 REBCO 带材制备技术的
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改进使其造价逐年下降[91]。这些优点使 REBCO 带材的市场占有率逐年升高。 

 

图 2-22  应用超导体中最先进的工程电流密度（所有材料的环境温度为 4.2 K，Nb-Ti

环境温度为 1.9 K）[79]。 

高温超导材料及 MgB2 在大型强子对撞机[85]的超导母线电缆中应用广泛。

这些超导线路允许将包括电源转换器、控制电子设备以及保护二极管等在内

的电力设备放置在能够屏蔽辐射的区域。当然，与 Nb-Ti 和 Nb3Sn 相比，这

些材料仍处于工业初级阶段并且逐渐趋于成熟。 

在弱电应用领域，利用约瑟夫森效应制造的超导量子干涉仪（SQUID）

[92, 93]是最灵敏的磁力计，可以用来测量单个纳米颗粒的磁性或探测亚微米尺

度下样品的局部磁性[94]。可以检测到极其微弱的磁场信号使其在工程探伤和

检测微弱信号方面有着广泛的应用。此外，利用超导量子器件可以制成超导

计算机[95, 96]，其中的大规模集成电路之间以零电阻超导器件连接，不会发热，

能够大幅度提高计算机的运算速度。超导单光子探测器主要元器件也是约瑟

夫森结[97]，利用超导材料对可见光和红外波长的单光子敏感性。随着技术进

步，已经发展出多种约瑟夫森结的结构，图 2-23 给出三种约瑟夫森结的结构

图。 
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图 2-23  不同类型的约瑟夫森结示意图[98]。（a）低 Tc隧道结。（b）高 Tc共面结。

（c）基于二维材料的共面结。 

需要说明的是，无论是强电应用还是弱电应用，磁通都是不可忽视的影

响因素。磁通一旦出现，其运动就会消耗能量并产生内部噪声，因此对磁通

运动进行调制会直接影响超导材料以及器件的使用[99]，例如需要高临界磁场

和电流参数的超导传输线路[100]，需要降低磁通噪声影响的 SQUID[101]等。目

前，已经有多种有效措施来降低磁通引发的耗散，例如通过掺入杂质和缺陷

来增加磁通钉扎，构建磁通进出的通道[102]，像构建弱连接、约瑟夫森结、构

建槽和孔等结构、构建磁场屏蔽等，这些方法或阻止了超导体中新的磁通渗

透，或减少了超导装置附近的磁场。当然，最理想的方法是从超导体中去除

磁通，但迄今为止还没有已知的手段可以达到这样的目的。换个角度来讲，

磁通虽然无法剔除，但是可以通过控制磁通运动实现对磁通的利用。Lee 等

人证明，将交流电应用于具有非对称钉扎势的超导体上，可以导致磁通定向

运动，磁通运动的方向仅由图案的不对称性决定。这一现象被称为为“棘轮

效应”[103, 104]，其工作原理适用于低温和高温超导体。从理论上来讲，只要选

择合适的钉扎势，“棘轮效应”可以在各种应用所需的参数范围内去除低温超

导体中的磁通。“棘轮效应”为理解基本的磁通输运特性和探索新型固态器件

提供了一条崭新的途径。目前，科研人员基于“棘轮效应”已经实现了磁通

泵和 MFM、整流器、二极管和开关等的设计和应用。季江东等人研究了一个

微观超导非对称环形器件中的磁通棘轮效应[105]。这种独特的结构更突出了磁

通的集体运动，也反映了环形几何形状对各种超导桥梁和电路中磁通运动的

影响。Adami 等人研究了角形铝超导微带的超导临界电流[106]。他们发现急转

弯会导致非对称磁通动力学，磁通更容易从内凹角渗透。在磁场和电流极性

的特定组合下，临界电流随着磁场的增加而增强，这证实了理论预测的超导

屏蔽电流和在转弯内侧所施加电流之间的相互竞争。然而，这些研究都是建

立在刚性超导体基础上的，对于柔性非对称超导体的研究仍然是匮乏的。 
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2.5 柔性超导材料简介 

2.5.1 柔性超导材料 

从上一节介绍的超导应用中可以发现，对柔性超导材料的需求是十分急

迫的，如电路传输的电缆，绕制磁体的超导线和超导带材，大型的曲面射频

腔等[2, 107]。但是，大多数超导材料的制备以及超导特性的研究都是基于刚性

衬底上的薄膜完成的，这极大地限制柔性超导薄膜的应用，阻碍柔性超导体

在实际应用场景中特性的研究。因此，开发柔性超导材料的体系并深入探究

柔性超导材料的物理特性很重要。 

当然，目前柔性超导材料也有一定程度的发展。除技术已经相对成熟的

超导线材和 REBCO 带材。有部分科学家将目光转移到二维材料上。陈根富

研究员的课题组利用溶胶凝胶法配制 MgB2 墨水，在铜箔上用笔直接写出

MgB2 的纳米线，后转移到 PDMS 上[108]。该方法实现了在柔性衬底上制备高

温超导纳米线阵列，如图 2-24（a）。排布紧凑且交错的纳米线可以承受弯曲

条件下的张力或应力，Ren 等人利用 EGaInSn 纳米金属颗粒做为墨水也在

PET 和 PDMS 衬底上写出了数字图像和线路[109]。Xue 等人在碳纳米管（CNT）

上蒸镀上 NbN，制备出了具有柔性的可纺织的 NbN/CNT 纳米线，如图 2-24

（b）[110]。Zhang 等人利用磁控溅射技术在 Mica 上制备了 TiN 薄膜，图 2-24

（c）为弯曲的 TiN/Mica 薄膜样品示意图[111]。该工作将 TiN/Mica 样品进行

了弯曲，发现压应变能够增大薄膜的超导转变温度，增大约 0.1 K。 

 

图 2-24  （a）具有良好的柔性和透明度的 PDMS 衬底与 MgB2阵列的实物图[108]。

（b）左侧为 NbN/CNT 纳米线束打结实物图，右上角和做下加分别有 NbN 镀层和没

有 NbN 镀层的 CNT 纳米线[110]。（c）TiN/Mica 薄膜样品的弯曲示意图[111]。 

更进一步的，Huang 等人已经在柔性云母（Mica）基板上成功地沉积了

不同厚度的 FeSexTe1-x(FST)超导薄膜[112]，如图 2-25（a）。薄膜沿 c 方向生长

良好，且未发现杂质相。此外，FST 薄膜与云母基板之间没有相互扩散，在
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弯曲条件下也没有出现裂纹。90 nm 厚的样品的 Tc 值最高，电阻在约 11 K 时

开始下降，在约 8 K 时完全为零。此外该样品的 Hc2 值约为 24 T，表明该样

品有潜在的高场应用价值。但是该工作并未对弯曲的 FST 的超导特性做进一

步的研究。中国科学技术大学陈仙辉院士团队采用机械解理方法将 FeSe 单晶

解理成厚度约为 25 nm 的薄片，然后将这些 FeSe 薄片转移到柔性 PET 衬底

上[113]。通过弯曲柔性衬底对样品施加单轴应变，原位拉曼结果表明，单轴应

变有效地传递到 FeSe 薄片上。当拉伸应变高达 0.61%时，Tc 从最初的 9.6 K

减少到 6.9 K。与之相反，当压缩应变为-0.63%时，Tc 从最初的 8.7 K 增加到

11.3 K。由此可见，FeSe 超导薄膜在柔性器件方面有一定的发展潜力。 

Ronseaux 等人构建了一种机械柔性的石墨烯基金属涂层薄膜（如图 2-25

（b）），其在低温下表现出可调谐的超导性能[114]。石墨烯的两个界面与顶部

和底部组件的非共价耦合，使得石墨烯保持特殊的电子性能，同时获得超导

性。这种原始的结构提供了互补的特性，如高电导率和低热导率。特别地，

由于石墨烯的半金属特性和二维特性，石墨烯界面中的超导电性对垂直磁场

高度敏感。这项工作指出石墨烯在制作通用器件方面的潜力。 

 

图 2-25  （a）弯曲的 FeSexTe1-x/Mica 超导薄膜照片[112]。（b）聚苯乙烯薄膜、石墨烯

和金属电极锡的超导柔性复合薄膜的照片以及结构示意图[114]。 

近年来低温柔性超导电子器件也在发展，尤其是低温电子集成系统，如

超导量子计算机[115]和低温探测器阵列[116]等。这些低温系统预期需要大量电

子互联来传输敏感信号，电子通道数量总是在增加，而每一个电路都会产生

热泄漏，因此热泄露会随着电路数量的增加而成倍增加。大量的漏热会影响

器件在低温环境中的使用。这就需要用到多层、多信号超导柔性电缆[115]来实

现低温环境中的电子线路互联。 

除已经实现商业化应用的铜基超导带材，由于金属本身就具有非常好的

延展性，很多科学家也将目光放到成熟的金属超导体上。Zhu 和 Zou 等人将

Nb 膜嵌入到聚酰亚胺（PI）中，成功设计出 Nb 超导微带传输线谐振器（如
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图 2-26 所示），并对其微波性能进行了测试[115, 117-120]。将嵌入式结构性能提

升至与非嵌入式结构相当，在频率范围为 2-21 GHz，温度为 1.2 K 时，介电

损耗可以小于 5×10-5。 

 

图 2-26  柔性的 Nb 谐振器组件与发射连接器安装[118]。 

Broïse 等人开发出高密度可弯曲以 PI 为基底的超导电路板（PCB）[121]。

PCB 结合铌和 PI 的优点：铌的 Tc为 9.3 K，PI 的低导热率（1.17×10−4W/K/cm）

使其成为一种优秀的热绝缘体，并且可以在非常低的温度下保持机械灵活性。

在此基础上他们先后开发出四种 PCB，如图 2-27 所示。这几种 PCB 分别包

含不同数量和层数的磁道。该技术的多层超导结构据说是世界首创。在 K 和

mK 温度下，它在许多其它应用方面也有很大的潜力，例如实现量子密码或

量子计算的某些功能。 

 

图 2-27  四种不同类型的 PCB 照片，其长度为 100 mm，其最大宽度（在连接器级

别）为 19 mm[121]。 

2.5.2 常用的柔性衬底材料 

柔性电子设备往往需要承受较大的机械变形，如弯曲、拉伸、扭曲和折

叠，甚至变形成更复杂的形状，同时保持较高的性能。这要求应用于柔性电

子器件的材料需具有极大的柔韧性和优异的物理、化学特性。无论是柔性半

导体薄膜材料还是柔性超导薄膜材料的研究都离不开柔性衬底。因此选择合

适的柔性衬底对于柔性超导材料研究非常重要。 

目前，柔性器件元件可以直接在金属箔、超薄玻璃或各种塑料基板上制
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作。薄金属箔是柔性电子产品的良好选择，因为它们能在许多环境中提供优

越的耐化学性，可作为良好的屏障，并与高温处理兼容。然而，金属箔存在

导电、易氧化、易塑性形变等缺点也限制了其使用范围。尤其对于超导材料

体系，其与薄金属箔的晶格适配是存在困难。同样的晶格失配问题也存在于

超薄玻璃（50－200 μm）。当然超薄玻璃具有柔韧性、防扩散、透明、表面质

量高、耐化学腐蚀、耐热等优点。然而它成本较高、易损、处理难度相对较

大。 

云母（Mica）是透明柔性电子器件应用的理想基材，因为云母具有二维

（2D）原子平面结构[122]。2D 材料作为基材具有优势的主要原因是，过渡生

长的薄膜材料会在无悬垂键的基材表面上，为范德华外延模式，而不是原子

被严格地绑定在基材表面上的常规外延模式。显然范德华外延模式减轻了上

层和底层 2D 基材之间的晶格和热的不匹配，如图 2-28 所示。因此，云母的

范德华外延，为多功能柔性材料发展提供了平台。除此之外，云母具有透明、

弹性、柔韧性、化学惰性、无毒、导热和电绝缘性等优良特性。此外，云母

是非磁性的、质量轻，具有生物相容性，相对廉价，并兼容几乎目前的薄膜

沉积技术。最重要的一点是，云母的熔点超过 1000 ℃，这使得云母可以承受

较高的薄膜制备温度。在实现高性能柔性电子应用方面，云母被认为是迄今

为止最好的柔性衬底[123]。 

 

图 2-28  常规外延和范德华外延的示意图[123]。 

与玻璃基板相比，大部分的聚合物衬底存在对热处理和化学药品敏感、

气体易渗透、热膨胀系数大、表面粗糙度较高等缺陷。此外，大部分聚合物

不能承受高温，没有稳定熔点，受热易变形。这些问题的存在限制了它们的
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高性能应用。但是有机聚合物具有更好的机械性能以及柔韧性。在种类繁多

的聚合物材料中，PI 具有较好的机械性能、导热性和电绝缘性，其表面平整

度可达到纳米量级，满足薄膜生长条件[124]。更重要的是，PI 能够在-200 ℃－

300 ℃温度范围内长期服役，这使得 PI 成为超导柔性衬底的优良候选材料。 

2.6 本论文的选题思路和意义 

超导现象自发现以来，科学家们已经开展了大量的理论和实验研究。但

是这些工作大都集中在刚性的超导材料上，无法贴合超导线缆、曲面器件等

实际应用场景。此外，弯曲的超导体显然提供了应变、角度梯度等特殊的调

控参量维度，为探索新奇的超导物理现象提供了理想平台。因此，我们尝试

制备出具有柔性的超导薄膜，并且研究弯曲对其超导输运特性的重要影响。 

本论文选择制备技术相对成熟、结构简单的 FeSe 高温超导薄膜和 Nb 超

导薄膜作为研究对象，系统探究了两类柔性超导薄膜的制备工艺、高效的电

输运表征方法以及弯曲对超导体输运性质的影响。 

研究思路主要分三个方面： 

（1）F-mica 衬底具有原子级光滑的表面，解理后的几十微米厚的 F-mica

薄片能够反复弯曲，且机械性能良好。此外，F-mica 衬底能够承受 700 ℃左

右的高温，适合用来制备 FeSe 超导薄膜。FeSe 是结构和化学组成最简单的

铁基超导体，其超导电性对载流子浓度、应变、压强等参量十分敏感。此外，

FeSe 生长温度一般在 300－400 ℃范围内，低于 F-mica 能承受的高温极限。

因此，我们尝试在 F-Mica 衬底上制备超导的 FeSe 薄膜，并对不同弯曲程度

（应变）下的 FeSe/F-mica 超导薄膜样品进行电输运表征，系统探究超导电输

运性质对应变的响应。 

（2）弯曲的超导薄膜具有连续的变形，因而即使在恒定的外加磁场下，

超导薄膜的不同位置与磁场夹角也存在天然的梯度变化。这意味着对弯曲超

导薄膜的不同位置进行并行电输运表征可以获得系列磁场夹角下薄膜的电输

运行为。为此，我们自主设计了高通量多通道电输运测试系统，并选择柔性

PI衬底的超导Nb膜进行测试，开展了不同磁场条件下的高通量电输运表征。

该工作对超导薄膜磁场响应的高通量表征手段的设计具有启发意义。 

（3）磁通动力学是超导研究的重要课题之一。以往对于在不同几何形状

超导体的磁通动力学研究，基本都是构建刚性超导体模型进而模拟磁通运动，

而对柔性超导体的磁通动力学研究仍存在较多空白。因此，我们将所生长的

Nb/PI 柔性超导薄膜进行弯曲，通过电磁输运测量，获得弯曲超导薄膜的输运
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特性，进而分析应变对其磁通运动的影响。该实验为超导体中磁通动力学的

研究提供了新的研究对象和思路。 
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3 样品制备与表征方法 

3.1 超导薄膜制备与加工 

薄膜制备技术发展至今已逐渐趋于成熟，稳定制备出的高质量薄膜极大

地促进了凝聚态物理实验研究的发展。薄膜制备技术主要包括物理沉积与化

学沉积。对于超导薄膜，常用的物理沉积法有脉冲激光沉积、分子束外延和

磁控溅射等。其中，脉冲激光沉积生长速度快，组分调节方便，适用于制备

厚膜；分子束外延可以在室温下生长薄膜，且薄膜纯度高并可以进行原位检

测分析；磁控溅射可用于生长大面积薄膜，适合用于制备金属单质。常用的

化学沉积法有溶胶凝胶法、有机金属化学气相沉积和高分子辅助沉积法等。

这些方法都有一个共同点，就是用驱体溶液在衬底上形成一层均匀的有机膜，

然后高温烧结，可用于大规模的薄膜制备。 

事实上，考虑到化学沉积法的优势，本人在博士期间曾利用高分子辅助

沉积法对 Pr2CuO4±δ 薄膜在 SrTiO3 衬底上的生长条件进行摸索，并且经过大

量的参数摸索后成功制备出超导的 Pr2CuO4±δ 薄膜，其最佳烧结温度约为

850 ℃。但后续的实验发现云母在经 850 ℃ 烧结后极易分层，表面层断裂，

粗糙度增大，不再适宜薄膜生长（该部分工作不在本论文中详细阐述）。因此，

本工作主要使用脉冲激光沉积技术制备出生长温度相对较低的超导 FeSe 薄

膜，使用磁控溅射技术制备出超导 Nb 膜。本章主要介绍实验中所用到的薄

膜制备方法和表征设备。 

3.1.1 脉冲激光沉积 

脉冲激光沉积（pulsed laser deposition，PLD）目前广泛应用于制备高质

量的多组分化合物薄膜。PLD 具有溅射动能高、元素均匀可控、组分调节方

便、适合外延生长等优点。其原理图如图 3-1 所示，激光器发出的激光通过

各种透镜组成的光路聚焦进入 PLD 腔体内的靶材上，高能激光使得靶材表面

瞬间熔蚀产生等离子体。等离子体垂直于靶材表面形成羽辉向外膨胀，羽辉

中的粒子在衬底表面沉积。沉积的粒子在一定温度的衬底上形核结晶，最后

形成薄膜。腔体中的气体环境可根据薄膜需求设定，溅射前一般为高真空状

态。 
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图 3-1  脉冲激光沉积系统示意图[125]。 

 

图 3-2  本文用于制备 FeSe 超导薄膜的脉冲激光沉积设备实物图。 

图 3-2 为本文中用于制备 FeSe 薄膜的 PLD 腔体实物图。PLD 腔体使用

机械泵和分子泵共同抽真空，本底真空一般为 10-7 Torr。样品台通过电阻丝

加热，衬底温度一般控制在 280 ℃－400 ℃范围内。激光器的工作气体为 KrF，

产生的激光波长为 248 nm。 
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3.1.2 磁控溅射 

磁控溅射的原理如图 3-3 所示，靶材为阴极，样品托和基片为阳极。在

高真空环境下，电子在电场的作用下与 Ar 气碰撞，使 Ar 原子电离出新的 Ar+

离子和电子。Ar+在电场的作用下高速冲向阴极靶，轰击阴极靶材的表面，使

靶面的原子脱离，脱离后的中性粒子沉积在基片上形成薄膜。在此过程中，

形成的二次电子继续运动，持续电离 Ar 原子，这些粒子的不断碰撞形成一个

级联的过程。这个级联过程使靶材表面的原子不断脱离形成粒子流，并在基

片上沉积形成薄膜。 

 

图 3-3  磁控溅射原理示意图[126]。 

本文使用的磁控溅射系统如图 3-4 所示。该系统为南京大学王华兵教授

课题组自行设计研发的一套原位微加工系统。系统通过真空级联管道将手套

箱、热蒸发设备、刻蚀设备以及磁控溅射设备连接在一起。级联管道的本底

真空度高达 10-8 Torr。 
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图 3-4  本文用于制备 Nb 超导薄膜的磁控溅射系统。 

3.1.3 紫外曝光和离子束刻蚀 

紫外曝光技术是指利用一定波长的紫外光去照射光刻胶，光刻胶经曝光

之后发生变性，通过改变其在显影液中的溶解度得到与掩模版相同的图案。

紫外曝光的光刻胶分为正胶和负胶两种，正胶是指被紫外光照到的光刻胶更

容易在显影液中溶解，显影定影后留下未被紫外光照到的部分。与之相反，

负胶被紫外光照射后不会在显影液中溶解，因此显影定影后留下的是被紫外

光照到的部分。图 3-5（a）展示了紫外曝光设备，3-5（b）展示了离子束刻蚀

设备。 

 

图 3-5  紫外曝光系统和离子束刻蚀系统实物图。 

离子束刻蚀（Ion Beam Etching，IBE）利用辉光放电原理将氩气电离成
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氩离子，而后离子经过阳极电场加速轰击到样品表面以达到刻蚀的目的。离

子束刻蚀技术与紫外曝光技术相辅相成。样品经过曝光之后在薄膜上形成有

光刻胶保护的图案，当使用离子束轰击样品时，尽管该过程中光刻胶同样会

被刻蚀，但其厚度远大于薄膜厚度，且刻蚀速率也低于金属、氧化物薄膜的

刻蚀速率。因此，被光刻胶覆盖的部分可以被保护，未被覆盖的部分会被刻

蚀掉，最终形成所需要的图形。该流程一般可被总结为匀胶、曝光、刻蚀、

去胶。有关去胶部分，利用丙酮浸泡配合超声清洗来去掉剩余的光刻胶，具

体流程如图 3-6 所示。 

 

图 3-6  紫外曝光正胶和负胶工艺流程图。 

3.2 样品的表征与测试 

在对薄膜的超导特性进行研究之前，往往需要对薄膜做基本表征以了解

薄膜的质量与基本物理特性，包括薄膜表面形貌、厚度、晶体结构、超导转

变温度等。本节重点介绍几种常用的基本表征技术。 

3.2.1 X 射线衍射 

X 射线衍射（X-ray diffraction，XRD）是研究薄膜晶体结构的有效手段。

一般的 X 射线激发光源都为 Cu 靶，X 射线从 Cu 靶发出经过由多层镜、狭缝
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选择器、入射狭缝等组成的光学系统形成波长为 λKα1 = 1.5406 Å 的单色射线，

并照射到样品上。样品反射的 X 射线再经索拉狭缝和衰减器被探测器接收。

图 3-7 给出本文所用 XRD 设备的原理图和实物图。 

 

图 3-7  （a）X 射线衍射仪结构示意图。（b）X 射线衍射仪实物图。 

3.2.2 原子力显微镜 

原子力显微镜（atomic force microscopy，AFM）是一种高分辨率扫描探

针显微镜，具有纳米以下的分辨率。AFM 主体是一个悬臂，其末端有一个锋

利的针尖（探针），用于扫描样品表面。悬臂通常由硅或氮化硅制成，针尖的

曲率半径为纳米级。图 3-8 给出 AFM 的工作原理，当针尖逼近样品表面时

（距离为几个纳米），其与样品之间的原子力会导致悬臂偏转。此偏转可用激

光束测量：激光束照射在悬臂上，反射光由一个四扇形光电探测器收集。在

大多数情况下，AFM 采用反馈机制来调整针尖到样品的距离，以保持二者之

间的力恒定。针尖安装在压电系统上，负责在 x、y 和 z 三个方向上扫描。AFM

通常在两种模式下工作：静态模式和动态（交流或“攻丝”）模式。在静态模

式下，悬臂在扫描过程中与样品表面保持接触。在动力模式下，悬臂梁的外

部振荡接近其本征共振频率。 
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图 3-8  AFM 结构示意图[127]。 

3.2.3 扫描电子显微镜 

扫描电子显微镜（Scanning electron microscopy，SEM）利用聚焦的高能

电子束在固体样品表面产生各种信号，该信号携带着样品的物理特性，包括

外部形态（纹理）、化学成分以及晶体结构等。其基本原理如图 3-9 所示，扫

描电镜中被加速的电子动能很大，当电子入射固体样品时，电子－样品相互

作用会产生二次电子、背散射电子等。二次电子能反映样品的表面形貌，而

背散射电子则能反映多相样品中的成分对比（即用于快速相鉴别）。SEM 测

量被认为是“无损的”，也就是说，电子－样品相互作用不会导致样品体积的

损失，因此可以对同一材料进行重复分析。 

在大多数应用中，SEM 会在样品表面的选定区域收集数据，并生成显示

这些属性空间变化的二维图像。宽度约 1 厘米到 5 微米的区域可以使用传统

的 SEM 技术在扫描模式下成像（放大倍数从 20 倍到约 30000 倍，空间分辨

率为 50 到 100 纳米）。SEM 还能够对样品上选定的点进行分析。这种方法特

别适用于化学成分的定性或半定量分析（使用能谱仪）。 
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图 3-9  SEM 工作原理示意图[128]。 

3.2.4 电输运测试系统 

Montana 是一种通过压缩机制冷，制冷温度可达 3 K 左右的光学低温恒

温系统，其主要部件有压缩机、控制单元、低温恒温器和样品室、带有用户

界面的电脑，如图 3-10 所示。低温恒温器是由一个两级 Gifford-McMahon 冷

头和一个单独的变流量氦气压缩机组成的氦气闭环流动系统。每一级冷头都

安装有温度计和加热器，分别用来监测温度和预热。样品室由样品平台、辐

射屏蔽罩及光学窗口等组件组成。控制单元内的真空泵将样品室中的空气抽

离，以达到测试所需的高真空状态。在冷却过程中，样品平台的温度滞后于

低温恒温器冷头的最低温度，以便在样品平台冷却之前，使安装在冷头上的

低温泵发挥吸附作用，保证样品台所在的腔体处于高真空状态，这样可以保

持样品清洁、免于水汽凝结。控制单元可以实现样品台温度、真空度、加热

功率及恒温器压缩机速率、阀门状态等的实时监测及控制。除了自带的

Cryostation 软件外，也提供了 LabView 的接口程序，方便用户实现自动化测

量。 



多铁性异质结输运性质及电场调控的研究 

- 36 - 

 

图 3-10  （a）Montana 实物图。（b）Montana 样品台实物图。（c）自行设计的与

Montana 样品台匹配的弯曲装置。 

综合物性测量系统（Physical property measurement system，PPMS）是一

种可变温变磁场的开放式系统，旨在实现各种自动化测量，包括电阻率、热

容、交流/直流磁化强度等，是同类系统中最为通用的系统。PPMS 的低温杜

瓦一般可以提供 1.9 K－400 K 的温度环境、-9 T－+9 T 的磁场环境，所配备

的旋转杆可以 360°旋转。图 3-11 为本文所用的 PPMS 低温系统和用于电输

运测量的样品托。 

PPMS 的杜瓦中的电极引脚可以通过转接盒与其它电学仪表相连，满足

不同的测试需求。在本文的第五章和第六章中，我们就自行制作了转接的电

路盒子并连接测试仪表来实现更大电流范围的电输运测量，外接仪表包括

Keithley 6221 型电流源、Keithley 2182 型纳伏电压表和 Keithley 7001 多通道

开关控制表。为了实现不同功能的控制，也可以使用 LabView 程序实现对系

统的整体控制。 
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图 3-11  （a）PPMS 系统。（b）旋转杆配件。（c）电输运测试的样品托。 
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4 FeSe/F-mica 薄膜的制备与测试 

4.1 研究柔性 FeSe 薄膜的意义 

寻找具有优异物理特性的超导材料一直是凝聚态物理学的重要前沿领域，

它将有效促进无损功率传输[71]、磁悬浮传输[129]、磁共振成像[130]等关键技术

的发展。此外，由于超导体具有较低的微波表面阻抗[2, 131, 132]和 Josephson 效

应[92, 133]，还可用于制造高性能的电子器件。铁基超导体自 2008 年被发现以

来，已成为高温超导体的重要家族[23]。在铁基超导体中，FeSe 具有最简单的

结构和化学组分。此外，FeSe 还具有较高的临界电流密度 Jc
[134]和上临界磁

场 Hc2
[135]，特别是其 Tc 能在很宽的范围内通过离子液体调控、插层、掺杂、

加压等手段调节[25, 136-139]。值得一提的是，镍氧化物中非常规超导电性的发现

体现了氢化物在调控超导上的优势[29]。本人在博士前期也曾尝试利用 CaH2

对 FeSe 薄膜进行处理，发现其超导转变温度确实有所变化。总之，FeSe 超

导体[140, 141]具有很大的应用潜力。 

正如 2.5 节所述，柔性超导薄膜在工程技术中非常需要，特别是对未来

的可穿戴、可折叠电子产品十分关键。然而，目前的超导研究主要集中于刚

性衬底上的薄膜。换句话说，关于超导薄膜弯曲效应的研究十分缺乏[111-113, 142]，

这严重限制柔性超导电子技术的进一步发展。因此，探索超导薄膜在柔性衬

底上的生长，并研究弯曲对超导电性的影响是当务之急。 

在本章中，氟金云母（KMg3Al(Si3O10)F2，F-mica）被选为柔性衬底。F-

mica 是一种人工合成的准二维范德华层状材料，具有原子级光滑的表面、化

学惰性、热稳定性[143]、优异的光学和力学性能，已广泛用于沉积各种氧化物

或纳米复合材料[144-147]。本实验中利用 PLD 技术在 F-mica 衬底上沉积了 FeSe

薄膜。通过系统地摸索沉积条件，成功制备出超导临界转变温度 Tc0≈6 K、

Hc2≈15 T 的超导 FeSe 薄膜，该薄膜在具有良好的结构特征和超导电性，且

经反复弯曲后性能稳定、可逆。此外，通过自制的低温连续形变装置实现薄

膜 Tc 对应变的依赖性研究，发现压缩应变对 FeSe 的超导电性有利。 

4.2 柔性 FeSe 薄膜制备和表征方法 

通过 PLD（KrF 准分子激光，𝜆 = 248 nm）在 F-mica 衬底上沉积了 FeSe

薄膜，衬底厚度为 0.2 mm。靶材化学计量比为 Fe : Se = 1 : 0.97，靶材与基片

台之间的距离约为 50 mm。沉积前，基片台要升温至设定温度，升温后真空

腔室的真空度要优于 1×10-6 Torr。本节中，对薄膜的生长参数如沉积温度、
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激光能量、激光频率等参数进行了探索，并制备出不同输运特性的 FeSe 薄

膜。通过将 F-mica 衬底解理减薄，获得具有柔性的 FeSe/F-mica 超导薄膜。

为研究柔性 FeSe/F-mica 薄膜的超导特性，我们还自主设计了基于 Montana 和

PPMS 的低温连续形变装置，研究了绝缘和超导 FeSe/F-mica 柔性薄膜的电输

运特性对应变的响应。 

4.3 结果与讨论 

4.3.1 F-mica 衬底上 FeSe 薄膜生长条件的探索 

为获得高质量的 FeSe 薄膜，我们对衬底温度、激光能量、溅射频率等重

要生长参数进行细致摸索。前期，已在 FeSe 薄膜（CaF2，LiF，SrTiO3 等单

晶刚性衬底上）制备方面积累大量经验。在此基础上，首先在 CaF2衬底上生

长了 FeSe 薄膜，了解 FeSe 的生长参数。在这个过程中，首次通过控制薄膜

制备参数生长出具有绝缘特性的 FeSe/CaF2 薄膜。样品的衬底温度分别为

300 ℃、350 ℃和 350 ℃，对应的样品激光能量分别为 250 mJ、250 mJ 和 350 

mJ。薄膜厚度约为百纳米，激光脉冲频率为 4 Hz，溅射前腔体真空约为 10-7 

Torr。 

图 4-1（a）给出三种不同性质的 FeSe/CaF2 薄膜的-T 曲线。从图中可以

看出，样品 S1 和 S2 是绝缘体（电阻率存在随温度降低而增加的区域），S3

是超导体（电阻发生超导转变的起始温度 Tc
onset ~ 10 K）。事实上，样品 S1 和

S2 的绝缘性也存在差别，S1 表现出更强的绝缘性，其电阻随着温度的降低单

调增大。S2 的绝缘性较弱，随着温度的降低电阻先减小后增大。接下来，利

用 XRD 表征样品的晶体结构，如图 4-1（b）。显然 FeSe 的衍射峰都已经形

成且 XRD 曲线中没有其它的杂相。图中可以看出，FeSe 的衍射峰尖锐，三

个样品的衍射峰强度随着金属性的增加而逐渐增强。进一步的，通过 SEM 对

样品的表面形貌进行测量，结果如图 4-1（c）所示。从图中可以看出，三个

样品的表面状态也存在很大的差别。其中 S1 样品的表面呈现出明显的颗粒

性，而 S2 和 S3 的样品表面都相对均匀。除此之外，使用 SEM 测量这三个

样品的能量色散能谱，发现样品中的 Fe 和 Se 的元素比分别为 0.68、0.74 和

0.81[148]。因此，我们认为两个样品的绝缘性可能源于样品中 Fe 空位的存在，

这也与最近的一些研究结果也一致[149, 150]。另外，对三个样品的磁阻也进行

了详细测试，发现随着金属-绝缘转变的过程伴随着正负磁阻的转变，相关结

果正在进一步分析中。总之，我们利用这三种具有不同输运性质的薄膜，通

过离子液体调控和双线圈互感技术研究发现当电阻满足 ln(1/T)的变化条件时
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超导才会出现。这揭示了薄膜由绝缘到超导的电阻临界条件，具体细节见已

发表文章[190]。 

 

 

图 4-1  FeSe/CaF2薄膜样品 S1、S2 和 S3 的结构和性能表征。（a）薄膜样品的-T 曲

线（b）XRD 曲线和（c）SEM 图片[151]。 

前期对薄膜制备参数的探索为成功在云母衬底上制备 FeSe 薄膜打下坚

实的基础。并且，从前期的实验结果也可以看出，FeSe 薄膜对衬底温度[152]和

激光能量等参数都很敏感。因此，首先对衬底温度的参数进行摸索，在 280 °C

至 450 °C 的不同衬底温度下生长了一系列 FeSe 薄膜。同时，激光能量（300 

mJ）、溅射频率（4 Hz）和退火温度（450 ℃）等条件保持不变。不同生长温

度所对应的 R-T 曲线如图 4-2（a）所示。可以看到，除 280 ℃之外，其余温

度生长的薄膜均呈现出超导转变。随着衬底温度的升高，超导零电阻转变温

度（Tc0）呈先增大后减小的趋势。同时，图 4-2（b）给出不同温度下的 FeSe

薄膜的 XRD 曲线，从图中可以看出 FeSe 的晶格结构已经形成，并且衍射峰

相对尖锐。需要注意的是，XRD 曲线中有其它相的衍射峰，这说明样品存在
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杂质相。并且，随着衬底温度的升高薄膜样品中杂相增多。通过对比 FeSe 的

PDF 卡片可知，这几个衍射峰对应 FeSe（101）、Fe7Se8（006）和 Fe7Se8（0012）

的衍射峰。通常，衬底的温度直接影响薄膜的生长和晶体结构，而激光能量

会影响羽辉中元素的偏析，因此，衬底温度和激光能量都可能导致杂相的形

成[153-155]。杂相也可能是导致薄膜样品失超或者 Tc0 较低的原因。 

 

 

图 4-2  不同衬底温度下制备的 FeSe/F-mica 薄膜样品的（a）归一化 R-T 曲线[156]和

（b）XRD 曲线。 
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由于当衬底温度为 350 ℃时 Tc0 达到最大值（约 5 K），因此 350 ℃被选

为最佳的生长温度。考虑到不同强度的激光能量会影响羽辉的饱满程度和化

学计量的偏析[154]，分别选取 300 mJ、350 mJ 和 450 mJ 的激光能量进行薄膜

生长。图 4-3（a）为不同激光能量下薄膜的 R-T 曲线。从图中可以看出，当

激光能量为 450 mJ 时，薄膜的 Tc0（约 6 K，Tc
onset~9 K）最大。总之，通过

仔细地调整沉积条件，成功地在 F-mica 衬底上制备出超导的 FeSe 薄膜。 

进一步，对上述实验中 Tc0 ~ 6 K 的薄膜的晶体结构和电输运特性进行表

征。图 4-3（b）为 θ-2θ 的 XRD 谱图，图中只存在 FeSe 的（00l）峰，说明

尽管 FeSe 薄膜与 F-mica 衬底[123]之间存在不可忽略的面内晶格参数失配，但

仍然显示 c 轴取向。这表明 FeSe 在 c 轴方向上具有良好的取向性，与之前的

报道一致[142]。该样品的 XRD 曲线未出现杂相，说明此时样品结晶良好，这

也可能是 Tc 较高的原因。此外，根据 XRD 曲线，可估算 FeSe 的 c 轴晶格常

数为 5.53 Å，与块体 FeSe[23]的晶格常数相近，因此我们认为 F-mica 上 FeSe

的晶格应变很小。 
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图 4-3  （a）不同的激光能量下沉积的 FeSe/F-mica 薄膜的归一化 R-T 曲线[156]。（b）

FeSe/F-mica 薄膜的 θ-2θ 扫描 XRD 谱[156]。（c）不同磁场下 FeSe/F-mica 薄膜的归一

化 R-T 曲线[156]。在插图中，星号是图 4-3（c）中提取的 Hc2数据，实线表示 WHH 模

型的拟合。Maki 参数 α= 3，自旋-轨道耦合常数 𝝀so=1。 

图 4-3（c）给出不同磁场（垂直于薄膜表面）作用下薄膜的 R-T 曲线，

外加磁场 H 从 0 到 9 T 变化，间隔为 1 T。可以看出，FeSe 薄膜的 Tc0 随着磁

场的增加逐渐减小，但即使磁场达到 9 T，薄膜仍展现出超导转变。因此，我

们利用薄膜正常态电阻的 90%来提取 FeSe/F-mica 薄膜的 Hc2(T)。之后利用

werthmer-helfand-hohenberg（WHH）公式对 Hc2(T) 进行拟合，得到 FeSe/F-

mica 的 Hc2(0)为 14.5 T，如图 4-3（c）中的插图所示。虽然 FeSe/F-mica 的上

临界磁场相对较低[136]，但其 Tc0 和晶体结构均与 MgO、LaAlO3 等刚性晶体

衬底上的 FeSe 超导薄膜可比[152]。当然，在以后的工作中需通过优化沉积条

件进一步提高薄膜的质量。 

4.3.2 柔性 FeSe/F-mica 薄膜的制备和基本表征 

F-mica 衬底呈层片状结构，层间范德华相互作用较弱，因此极易剥离出

独立的片状结构[123]。云母解理过程如图 4-4（a）-（b）所示，用双面胶把云

母粘贴到载玻片上，在显微镜下可清晰的看到云母衬底的边缘。将薄刀片从

云母衬底的边缘插入即可获得一定厚度的薄片（如图 4-4（b）），采用这种机

械解理方法，可将厚度为 0.2 mm 的 F-mica 基板剥离成厚度为几十微米的薄

片。使用螺旋测微器测量云母薄膜的厚度并尝试对其弯曲，从图 4-4（c）-（d）

中可以看出，20 m 厚的 F-mica 薄片比 38 m 厚的更易弯曲。说明当 F-mica

的厚度在 20 m 左右时，通常就开始展现出较好的柔韧性[157]。需要说明的
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是，薄膜制备时，为更好的传递热量，衬底通常会用银胶粘到基片台上，银

胶经高温加热后凝固在衬底上，这种衬底的粘贴方式显然不适合减薄后的 F-

mica 薄片。因此，本实验先在较厚的 F-mica 衬底上生长 FeSe 薄膜，再对

FeSe/F-mica 样品进行解理减薄。 

  

图 4-4  （a）粘贴到载玻片上的云母在显微镜下放大后的照片。（b）刀片从云母侧面

切入的演示图。（c）38 m 厚的云母弯曲的照片。（d）20 m 厚的云母弯曲的照片。 

减薄前后的 FeSe/F-mica 薄膜样品如图 4-5（a）-（b）所示，从中可以看

出机械解理后的 FeSe/F-mica 很容易被弯曲。同时，使用 SEM 对薄膜的厚度

进行表征。需要说明的是，F-mica 因其层片状结构特性，很难获得干净整齐

的截断面，因此其上薄膜的厚度无法用 SEM 来确定。于是在本工作中，采用

相同的生长条件在 LiF 单晶衬底上沉积 FeSe，获得相近厚度的 FeSe 薄膜来

估计 F-mica 衬底上 FeSe 薄膜的厚度。结果如图 4-5（c）所示，可见 FeSe 的

厚度约为 330 nm。 

 

图 4-5 （a）解理前的 FeSe/F-mica 薄膜样品实物图。（b）解理后弯曲状态下的

FeSe/F-mica 薄膜样品实物图。（c）LiF 衬底上 FeSe 薄膜的截面 SEM 图。 
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为测试柔性 FeSe/F-mica 薄膜的弯曲特性，利用绕线机自制简易的反复

弯曲装置。如图 4-6（b）所示，金属棒在绕线机的带动下作圆周运动，反复

按压粘着 FeSe/F-mica 样品的不锈钢片。图 4-6（a）为弯曲样品放大后的图

片，不锈钢片约 50 m 厚，具有良好的弹性。利用该装置，可在两个方向上

对样品进行 100次以上的反复弯曲。弯曲过程中的最大应变可估算为约 0.46%，

详细的描述将在后文中提供。 

 

图 4-6（a）粘贴在不锈钢片上的柔性 FeSe/F-mica 薄膜。（b）使用绕线机自制弯曲器

件的实物图。 

为研究解理和反复弯曲对薄膜结构和超导特性的影响，将弯曲后的柔性

FeSe/F-mica 薄膜的物理特性与解理之前的原始样品进行比较。图 4-7 展示了

表面形貌的测试结果。其中，图（a）-（c）为不同放大倍数下原始 FeSe/F-mica

薄膜的表面形貌。可以看到，薄膜表面光滑，结构致密。图（d）-（i）展示

了柔性 FeSe/F-mica 薄膜弯曲后在不同放大倍数下及相同放大倍数不同位置

的表面形貌，图中没有出现明显的褶皱和裂纹，表明 FeSe 具有良好的延展

性。与此同时，利用 AFM 对比薄膜弯曲前后的表面粗糙度，如图 4-8 所示。

可以看出薄膜样品反复弯曲前后表面形貌无明显变化。薄膜表面存在较大的

起伏，可能是因为存在析出物、颗粒杂质等。并且，图片的清晰度也略低，

这些因素阻碍弯曲效应对表面形貌影响的进一步分析。因此，在未来的研究

中继续提高薄膜质量获得更为平整的表面形貌来研究弯曲应变对薄膜的影响

是非常必要的。 
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图 4-7  FeSe/F-mica 薄膜表面的 SEM 图片。（a）-（c）未解理样品的表面形貌。（d）

-（f）解理弯曲后在不同放大倍数下的样品表面形貌。（g）-（i）解理弯曲后样品不同

位置的表面形貌。 

 

图 4-8  FeSe/F-mica 薄膜弯曲前（a）-（b）和弯曲后（c）-（d）的 AFM 图像。 

图 4-9（a）和（b）分别为原始样品和解理弯曲后样品的 XRD 图谱和 R-

T 曲线，二者没有明显区别，这说明机械剥离和反复弯曲对样品的晶体结构

和电输运性能几乎没有影响。需要注意的是，该样品中的 XRD 曲线中也存在
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FeSe（101）、Fe7Se8（006）和 Fe7Se8（0012）的衍射峰，这可能是样品生长

参数不是最佳导致的[152, 154, 158]，杂相的存在也导致该薄膜样品 Tc0 较低。不

管怎样，本工作的测试结果表明柔性 FeSe 薄膜的力学特性、晶体结构和输运

特性均可在弯曲条件下保持稳定，这为未来柔性超导器件的发展展示了良好

的前景。 

  

图 4-9  FeSe/F-mica 薄膜弯曲前后的晶体结构和电输运特性图[156]。（a）θ-2θ 扫描的

面外 XRD 谱。星号代表 FeSe（101）峰，五角星标出 Fe7Se8（006）峰和 Fe7Se8

（0012）峰。（b）归一化 R-T 曲线[156]。 

4.3.3 基于 Montana 的柔性 FeSe/F-mica 薄膜的弯曲测试 

在工作初期，基于 Montana 自主设计并改进了弯曲器件，图 4-10（a）-

（c）给出弯曲器件每次改进后的实物图。三个器件中都采用具有良好的机械

性能的铍铜片作为施加应变的元件。在对铍铜片进行弯曲时发现，图 4-10（a）

中的器件弯曲后无法固定弯曲状态。图 4-10（b）将铍铜片弯曲成一个近圆，
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此时弯曲状态可固定，但是调整铍铜的曲率半径后，应变的量化较为困难。

综合考虑弯曲状态固定和应变量化这两个问题后，我们设计出图 4-10（c）中

的弯曲器件。如图所示，柔性的 FeSe/F-mica 薄膜被粘贴到厚度约 100 m 且

具有良好弹性和导热性的铍铜片上，铍铜片两端通过螺母向内挤压产生弯曲，

从而带动薄膜弯曲。需要注意的是，本实验中，弯曲薄膜样品需要在极低温

环境中进行测试，这要求粘贴样品的胶水需要耐低温。因此，我们与中国科

学院理化技术研究所的王维老师（现为松山湖材料实验室研究员）和张华老

师合作，使用他们提供的专业低温胶帮助我们顺利完成实验。 

 

图 4-10 （a）-（c）薄膜样品弯曲器件的实物图。 

图 4-11（a）给出不同弯曲模式的示意图。从图中可以看出，弯曲主要分

为两种模式，在本文中分别定义为内弯（flex-in）和外弯（flex-out），分别对

应压缩应变和拉伸应变[123]。图 4-11（b）给出弯曲样品的示意图，弯曲的样

品可近似看作一段规则的圆弧。图中定义了样品的厚度（t，本工作中的样品

厚度是指样品整体厚度）、曲率半径（R）、圆心角（θ）、弯曲前样品的长度（l0）

和弯曲后样品上表面的长度（l）。通常，应变 ε 可写成𝜀 =
𝑙−𝑙0

𝑙0
，其中𝑙 = 𝑅𝜃，

𝑙0 = (𝑅 −
𝑡

2
)𝜃。据此可以得到如下算式： 

              𝜀 =
𝑙−𝑙0

𝑙0
=

𝑅𝜃−(𝑅−
𝑡

2
)𝜃

(𝑅−
𝑡

2
)𝜃

=
𝑡

2𝑅−𝑡
                 (4-1) 

当样品的曲率半径 R 远大于样品的厚度 t 时，应变 ε 满足公式 ε≈t/2R，该公

式在与弯曲相关的工作中经常被使用[113, 159]。在该实验中，铍铜片两端点之

间的距离被定义为 h，则有sin (𝜃 2) =
ℎ 2⁄

𝑅
⁄ ，与弧长公式联立可求得不同 h 值

时对应的曲率半径 R 以及应变 ε 的值，显然应变会随着 h 的减小而增大。此

外，根据式 (4-1)，ε 的正值和负值分别对应拉伸应变和压缩应变，本实验中

的应变值计算时。 
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图 4-11  （a）弯曲模式的原理示意图[156]。（b）计算应变的弯曲薄膜模型示意图[156]。 

利用图 4-10（c）中的弯曲器件在室温下对柔性的 FeSe/F-mica 薄膜进行

弯曲测试。薄膜样品被贴到铍铜片的内测，连续调整顶端的螺母挤压铍铜片

对薄膜施加压应变，此时同时对 FeSe/F-mica 薄膜的室温电阻进行表征，如图

4-12。从图中可以看出，薄膜未弯曲时的电阻约为 61.75 。对薄膜进行第一

次弯曲时，薄膜电阻随应变的增强而减小，停止施加应变，薄膜电阻逐渐趋

于稳定，为 61.55 。再次对薄膜施加应变，薄膜电阻继续减小，并随时间稳

定于 61.2 。由此可见，室温下弯曲薄膜的电阻与应变存在明显的依赖关系，

电阻随应变的增加而减小。 

 

图 4-12  柔性 FeSe/F-mica 薄膜室温下电阻随弯曲状态变化的曲线。 

在此基础上，首先对低温呈现绝缘行为（upturn）的柔性 FeSe/F-mica 薄

膜进行弯曲和电输运表征。实验过程如图 4-13 所示，做有电极的样品通过胶
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水粘到铍铜片上。为了确保应变能够有效地施加到 FeSe 薄膜上，样品粘贴在

铜弹片的中间位置。图 4-13（a）是样品未弯曲时的状态。通过调整上下两个

螺母之间的距离来挤压铍铜片，从而准连续地控制样品的弯曲程度。通过调

整铜片的弯折方向即可实现对样品不同方向的弯曲，图 4-13（b）和（c）分

别给出样品内弯和外弯两种模式的图片。需要注意的是，对同一个样品的内

弯和外弯都需要在样品的弯曲极限范围内完成。另外，样品电输运表征的线

路连接到粘贴在底座的 PCB 电路板上。 

 

图 4-13  （a）未弯曲样品的示意图。（b）样品内弯示意图。（c）样品外弯示意图。 

 

图 4-14 绝缘 FeSe/F-mica 薄膜内弯和外弯的 R-T 曲线。 

绝缘柔性 FeSe/F-mica 薄膜的表征结果如图 4-14 所示。通过调整螺母之

间的距离来有规律地控制对样品施加应变的大小，每次螺母移动的距离尽可
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能相同。从图中可以看出，当薄膜外弯时，随着拉伸应变的增大，薄膜正常

态的电阻也随之增大。与之相反，当薄膜内弯时，薄膜正常态的电阻随着压

缩应变的增大而减小。正常态电阻的变化与室温下进行的预实验的电阻变化

规律一致。 

接下来，用同样的方法测试了柔性 FeSe/F-mica 超导薄膜的电输运特性，

结果如图 4-15 所示。可以看到，薄膜的 Tc
onset 与应变大小存在明显的依赖关

系。当施加拉伸应变时，FeSe/F-mica 薄膜的 Tc
onset 随应变的增大而减小。当

 增大到 0.37%时，Tc
onset 由原始状态的 7.6 K 减小到约 6.6 K。当施加压缩应

变时，随着 增大到 0.37%，薄膜的 Tc
onset 由原始状态的 7.6 K 增大到约 8.0 

K。显然，该测试结果再次证实了压缩应变有利于超导电性的增强，而拉伸应

变的作用恰恰相反。 

 

图 4-15  FeSe/F-mica 超导薄膜内弯和外弯的 R-T 曲线。 

4.3.4 基于 PPMS 的柔性 FeSe/F-mica 薄膜的弯曲测试 

上一节中，绝缘和超导的 FeSe/F-mica 薄膜都在 Montana 中完成弯曲测

试。但 Montana 的最低温度大于 3.8 K，不适合测量更低温度区间内超导电性

对应力的响应。此外，基于 Montana 的弯曲装置也不具有原位连续弯曲的功

能，测量效率较低。为克服以上问题，我们自主设计、加工了一套可用于 PPMS

低温系统的螺旋推进式测量杆，该装置在 PPMS 低温杜瓦中可达到的最低温

约为 2 K，可以很方便地实现柔性超导薄膜的低温原位连续弯曲。图 4-16（a）

是测量杆的模型示意图，图 4-16（b）-（c）是测量杆的实物局部放大图。为
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了实现薄膜弯曲，薄膜仍然被粘贴在弓形的铍铜片（约 100 m 厚）的中间位

置。铍铜片的两端分别被螺母固定在底部的铜柱和顶部的推进杆上，推进杆

上下运动带动铜片的一端进行运动。通过调整铍铜片两端的距离即可实现柔

性超导薄膜的准连续弯曲。推进杆与测量杆顶端带刻度的差动螺旋相连，可

实现对推进杆运动距离的精准控制，从而精准控制薄膜的弯曲。测量杆的差

动螺旋器和底端的样品托之间使用分立的不锈钢细管连接，不锈钢细管之间

连接隔热片增大热阻，能够有效减少测量杆的漏热，保证样品能降低到理想

的低温条件。PCB 板固定在样品托侧壁上，样品的电极线为 40 m 粗的无氧

铜漆包线。测量杆装配完成后，对其进行真空和低温测试。该系统能顺利降

至 2 K 并且能持续保持在 PPMS 系统的极限真空。 

 

图 4-16  适用于 PPMS 的柔性薄膜测量杆。（a）柔性薄膜测量杆模型图。（b）测量杆

顶端差动螺旋推进器实物图。（c）测量杆底部样品安装处实物图。 

随后，利用该系统对具有零电阻超导转变的柔性 FeSe/F-mica 薄膜进行

电输运测试，结果如图 4-17 所示。图 4-17（a）示意了部分几何参数的定义。
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图 4-17（b）给出样品在不同 ε 值下的 R-T 曲线。当 ε = 0.39%和 ε = 0.40%时，

样品的 Tc0 从 5.3 K 分别下降到 5.2 K 和 5.0 K，这表明拉伸应变会抑制 Tc0。

相反，对于内弯模式对应的压缩应变，即 ε = -0.41%时，Tc0 从最初的 5.3 K 提

高到约 6.5 K。可以看出，对样品施加拉应变和压应变后，薄膜的 Tc 变化率

为 [(6.5 K-5.0 K)/5.3 K]×100% = 28%。总而言之，拉伸应变（正）不利于 FeSe

薄膜的超导电性，压缩应变（负）的效果正好相反。我们注意到陈仙辉院士

团队也报道了类似的结果，他们将减薄的 FeSe 薄片转移到柔性 PET 衬底上，

通过弯曲 PET 对 FeSe 薄片施加应变来大范围调控 FeSe 的超导性。他们发现

Tc0 在应变约 0.63%下变化约 2.8 K[113]，与本实验的测试结果存在规律上的一

致性。此外该团队认为 FeSe 中向列序与超导电性呈相互竞争的关系，当向列

相变在最大压缩应变下被强烈抑制时，超导转变温度最大。与之类比，我们

的实验结果也符合该物理图像。可见，柔性超导体在研究高温超导机理方面

也具有广阔的前景。 

 

图 4-17  （a）弯曲 FeSe/F-mica 样品的几何参数示意图[156]。（b）FeSe/F-mica 在内弯

和外弯条件下的归一化 R-T 曲线。应变值用 ε=t/2R 和 R=(h2+4w2)/8w 估计，其中 h 和

w 的几何意义在图 4-13（a）中已作解释[156]。 

4.4 本章小结 

本章利用脉冲激光沉积成功制备一系列不同输运特性的 FeSe/F-mica 薄

膜，并利用机械解理的办法减薄 F-mica 使样品具备柔性。在此基础上我们研

究了 FeSe 体系输运特征对应力的响应。具体内容包括： 
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（1）系统探索了 FeSe 薄膜制备的工艺参数，获得了一系列从绝缘到超

导的 FeSe/F-mica 柔性薄膜，得到 Tc0 ~ 6 K 的 FeSe/F-mica 超导薄膜的最佳制

备参数为：衬底温度 350 ℃，激光能量 450 mJ，溅射频率为 4 Hz，退火温度

为 450 ℃。 

（2）F-mica 衬底经机械剥离至厚度约 20 m 后，FeSe/F-mica 样品获得

较好的柔性。样品经过反复弯曲后，表面形貌、晶体结构和输运特性几乎保

持不变，表明 FeSe 可以作为未来柔性器件的候选材料。 

（3）我们自行设计薄膜弯曲装置，利用 Montana 测试了 FeSe/F-mica 薄

膜对外加应变的输运响应。发现 FeSe/F-mica 薄膜样品在压缩应变下的正常

态电阻会减小，在拉伸应变下薄膜样品的正常态电阻会增大；Tc
onset在压缩应

变下会增大，在拉伸应变下减小。 

（4）利用自主设计的螺旋推进式测量杆，利用 PPMS 低温系统研究了

FeSe/F-mica 薄膜超导电性对外加应变的响应。发现 FeSe/F-mica 的 Tc0 随拉

伸应变下减小，当 ε = 0.40%时，样品的 Tc0 从最初的 5.3 K 下降到 5.0 K；在

压缩应变下会增大；ε = -0.41%时，Tc0 从最初的 5.3 K 提高到约 6.5 K。FeSe/F-

mica 薄膜样品的超导转变温度的变化率可达 28%。这与以往报道的应变调控

转移到 PET 的 FeSe 薄片 Tc 的规律相一致[113]。本研究表明柔性 FeSe 薄膜在

未来电子器件应用和超导基础研究中的巨大潜力。 
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5 柔性超导薄膜的高通量电输运测试 

5.1 高通量表征的重要性 

柔性超导应用中，无论是模拟实际应用场景还是研究超导电性对应力的

响应，都需要超导薄膜具有可弯曲的特性。弯曲后的超导体会自然形成连续

的空间形变，结果是外场与样品的空间几何关系产生梯度变化。例如，当对

一个弧形薄膜施加恒定磁场时，薄膜表面法线与磁场方向的夹角会连续变化。

如果此时沿着弯曲方向在样品中通入恒定电流，电流方向也会与磁场存在夹

角梯度。在这种情况下，薄膜不同位置处的输运性质显然会截然不同。为高

效地获取柔性超导薄膜电输运性质随着空间位置的演化规律，高通量的并行

输运测试是不可或缺的。 

本章设计了弯曲柔性薄膜的简单结构模型，并在此基础上设计了微区电

输运测试图案以及用于薄膜弯曲的器件。更加重要的是，为了进行高效地测

量，自行设计搭建了针对柔性超导薄膜的高通量电输运低温测试系统。接下

来将以柔性 PI 衬底上制备的超导 Nb 膜为例，对该表征系统进行测试。该实

验能够直观地观察到弯曲柔性超导薄膜的超导电性随着空间位置的规律变化，

证明该测试系统的高效性。 

5.2 研究流程简介 

首先构建弯曲薄膜模型，再据此设计出弯曲器件及高通量电输运测试所

用的多通道图案（光刻 pattern）。结合 PPMS 系统和各种测试仪表，对硬件

（连接电缆、转接电盒等）、软件（LabView 编程）均进行自主设计加工。薄

膜生长前，先用丙酮清洗 PI 衬底，然后采用离子束轰击衬底表面。通过磁控

溅射技术在 PI 衬底上制备超导 Nb 膜，生长温度为室温。制备完成后，采用

光学显微镜、SEM 等设备对薄膜的基本物理特性进行表征。随后对薄膜进行

微纳加工处理，刻蚀出可同时进行多通道电学输运测量的桥路图案。制备好

的薄膜被粘贴到具有规则曲面的弯曲器件上。 

5.3 高通量测量系统的搭建 

5.3.1 弯曲薄膜模型 

为方便分析，假设弯曲后的薄膜是规则圆形的 1/4 弧面，如图 5-1（a）
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所示。于是，当对该弧面施加均匀磁场时，磁通线在薄膜不同位置上的密度

是不同的。从定量的角度来讲，如果将薄膜均分成几个等份，每一份在垂直

于磁场方向上的投影面积不同。此时，穿过薄膜单位面积的磁通量也就会随

着空间位置连续变化。同样地，若此时在薄膜上再通过一稳恒电流，薄膜不

同位置对电流的响应也必然不同。平直态样品模型则与弯曲态样品模型有显

著区别，如图 5-1（b）所示，即便样品倾斜，由于样品与磁场的夹角在不同

位置都是一致的，单位面积上的磁通量也是一致的，无法产生梯度分布。正

是因为这样，高通量电输运测量系统在表征弯曲超导薄膜上才具有必要性和

独特优势。 

 

图 5-1  弯曲态和平直态薄膜样品在磁场中的示意图。 

5.3.2 弯曲薄膜的多通道桥路设计 

为了能够精细地测量柔性超导薄膜不同位置的输运特性，首先根据上一

节提供的弯曲模型设计了具有多个输运通道的光刻图案，桥宽为 40 m，如

图 5-2（b）所示。该桥路弯曲后对应的圆心角为 90°，曲率半径 r 为 4.58 mm，

每对电极引脚之间的距离对应的圆心角恰好为 10°，如图 5-2（c）所示。同

时，将弧面法线与磁场的夹角定义为 θ。为使薄膜能够弯曲成这种标准的圆

弧，设计了一个规则的具有四分之一圆的弧面模型，如图 5-2（a）所示。弧

面的半径 r 也为 4.58 mm。为方便薄膜粘贴，弧面的两端留有一定面积的平

直区域。模型用导热良好的紫铜加工而成。薄膜样品在被粘贴到弧面上后，

测试桥路的长度恰好能够横跨整个弧面。显然，样品的测试桥长与弧面的长

度相同，即 7.2 mm。 
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图 5-2  （a）弯曲器件的设计示意图。（b）多通道测试桥路的图案示意图。（c）样品

弯曲后的示意图。 

5.3.3 高通量测试系统的装置组成 

PPMS 测试系统的电极引脚通常有 12 个，分别连接样品托的 12 个金手

指电极。样品托连接 PPMS 系统内部的测试仪表，对应的独立测试通道只有

三个（每 4 个金手指电极为一个通道，分别连接样品的两个电流端和两个电

压端）。显然，PPMS 自带的测试仪表及电路连接方式不能满足图 5-2（b）的

测试需求。因此，通过电路转接盒子将 PPMS 低温杜瓦中的电极引脚引到

PPMS 转接盒中，然后利用外接的仪表来施加电流和测试电压，组合成这套

多通道高通量测试系统，如图 5-3（a）所示。 

该系统的核心部件是 Keithley 7001 多通道扫描表，能同时控制多个通道

的开关和切换。本实验中的 7001 扫描表可以同时控制 20 个测试通道，对应

40 个电压端和 40 个电流端，将这些电压端和电流端引出到 7001 通道定义盒

中对应单独的 BNC 接头。7001 通道定义盒上的 BNC 接头和 PPMS 转接盒上

的 BNC 接头通过 BNC 线连接实现互联，即可实现样品电极任意组合的测试。

PPMS 转接盒连接 PPMS 系统的 12 个电极引脚，详细连接方式如图 5-3（b）

所示。需要说明的是，为了充分利用样品的电极引脚，在实际测试中对测试

通道的电流端进行短接，所有的通道共用一对电流引脚。此外，PPMS 测试

系统的参数范围有限，例如其电流源的阈值低于 5 mA。因此，该多通道测试

系统中另外接入 Keithley 6221 电流源表和 Keithley 2182 纳伏表，分别用于施

加电流和测试电压，提高薄膜电性能测试的参数范围和精度。所有设备通过
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通用接口总线连接，并通过 GPIB 卡连接到测试电脑上。图 5-3 展示了整个

高通量测试系统所使用的仪器设备以及连接方式。 

 

 

图 5-3  （a）高通量的多通道测试系统设备连接图。（b）多通道系统线路连接图。 

为实现测试的自动化、进一步提高测试效率，使用 LabView 编写了多通

道电输运测量控制程序。LabView 是通用的编程系统，有一个可以完成各种

任务的函数库，该函数库包括数据采集、串口控制、数据分析、数据显示及

数据存储等等。针对不同的测试需求以及参数控制需求分别编写相应的程序，

将对 PPMS 的温度和磁场的控制、外接仪表电流和电压等参数的控制、7001

多通道扫描表的开关控制集成起来。图 5-4 展示了程序的集成应用界面。

LabView 程序界面左侧的命令栏可以直接输入控制程序，右侧的显示窗口集

成了所有通道的 R-T 和 I-V 曲线。通过 GPIB 卡实现程序与整个系统的通讯，

最后完成对柔性超导薄膜样品的高通量测试。在接下来的工作中，我们将选

择合适的样品进行高通量电输运测试，以检验该系统的测试效果。 

https://baike.baidu.com/item/%E6%95%B0%E6%8D%AE%E5%88%86%E6%9E%90?fromModule=lemma_inlink
https://baike.baidu.com/item/%E6%95%B0%E6%8D%AE%E5%AD%98%E5%82%A8?fromModule=lemma_inlink
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图 5-4  LabView 程序面板图片。 

5.4 柔性 Nb/PI 超导薄膜高通量测量 

5.4.1 柔性 Nb/PI 超导薄膜的制备 

柔性超导薄膜的制备往往较为困难，目前最为成功的多是带材和二维材

料。除了受超导材料本身物理特性的影响外，也与超导薄膜的制备工艺参数

以及制备技术成熟度有关。一方面，超导材料多为氧化物陶瓷类材料，本身

不易弯曲，并且对衬底的晶格适配度要求极高，目前常用的柔性衬底难以满

足；另一方面，超导材料的生长温度相对较高，而柔性衬底多为有机衬底，

难以承受高温。从这两方面考虑，我们首先选择生长技术相对成熟的 Nb 膜，

其本身为金属材料，具有良好的延展性。另外，其生长温度为室温，一般的

有机衬底都能承受。因此，选择 PI 作为薄膜生长的衬底。PI 综合性能优良，

能够在-200 ℃－300 ℃的环境中长久工作，是非常好的柔性衬底材料。然而，

PI 是有机高分子聚合物，其表面的粗糙度可能会因为生产条件的差别而差异

巨大，需要对其表面进行筛选。利用光学显微镜以及 SEM、AFM 等设备对厚

度为 50 m 的 PI 衬底的表面形貌进行表征测试，测试结果如图 5-5 所示。从

图 5-5（a）中可以看出，PI 衬底表面在大范围内相对平整。图 5-5（b）中展

示了衬底表面的粗糙度，Rq（均方根粗糙度）和 Ra（算数平均粗糙度）值分

别为 4.0 nm 和 2.6 nm，满足薄膜生长对衬底表面粗糙度的要求。 
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图 5-5 （a）PI 衬底的 SEM 图片。（b）PI 衬底的 AFM 图片。（c）柔性 Nb/PI 超导薄

膜实物图。（d）Nb/PI 薄膜样品表面 SEM 图片。 

我们与南京大学的王华兵教授课题组合作，该课题组具有丰富的 Nb 膜

制备经验。使用该课题组自主搭建的磁控集成系统，首先利用离子束刻蚀系

统刻蚀清洗 PI 衬底的表面，再传送到磁控腔体进行溅射，溅射温度为室温，

本底真空为 10-10 Torr。图 5-5（c）是 Nb/PI 薄膜的实物图。从图中可以看出，

样品表面比较光滑。但是，样品本身略有弯曲，这可能是 PI 本身的柔性特征

导致的。另外一个可能原因是在薄膜制备过程中，溅射粒子沉积到 PI 衬底上

造成衬底温度升高，当样品取出腔体时 PI 降温收缩。为探究这种收缩是否会

对薄膜造成影响，使用 SEM 对薄膜表面进行表征。从图 5-5（d）中可以看

出，薄膜表面在相对大的范围内均较为平整，没有出现褶皱、裂纹等缺陷，

说明薄膜与衬底的结合是较为紧密的。 

5.4.2 柔性 Nb/PI 超导薄膜的基本表征 

接下来，利用 SEM 对薄膜的厚度进行表征，测试结果如图 5-6（a）-（b）

所示。5-6（a）给出薄膜断面的图像，可以看出薄膜边缘略微卷曲。在图 5-6
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（b）中，尝试对薄膜厚度进行标注（约为 98 nm），但柔性的 PI 衬底无法形

成整齐干净的解理断面，且卷曲的边缘也会带来测试误差。因此，用相同的

薄膜生长条件在 Al2O3 单晶衬底上制备带有台阶的 Nb 膜，利用台阶仪对样

品厚度进行表征可估计出生长在 PI 上的薄膜样品的厚度。如图 5-6（c）所示，

薄膜的厚度约为 100 nm。在后续的实验中，薄膜样品的制备条件保持不变，

其厚度均为约 100 nm。图 5-7 给出 Nb/PI 超导薄膜的 R-T 曲线，薄膜的 Tc0 为

8.2 K，Tc
onset 为 9.0 K，超导转变温区相对较小，说明薄膜质量良好。 

  

图 5-6 （a）和（b）为 Nb/PI 薄膜的 SEM 断面图。（c）台阶仪测得的 Al2O3衬底上生

长的 Nb 膜厚度曲线图。  

 

图 5-7  柔性 Nb/PI 超导薄膜的 R-T 曲线。 
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5.4.3 柔性超导薄膜样品的处理 

为了获得多通道的电输运测试桥路，通过紫外曝光和离子束刻蚀工艺对

柔性的 Nb/PI 薄膜样品进行处理。相对于刚性薄膜，柔性薄膜微加工的前期

处理和部分参数需进行调整。薄膜样品被加工成长条形，图 5-8（a）展示了

Nb/PI 薄膜样品的实物图。将每个电极引脚进行编号，每相邻两个引脚是一个

电压测试通道。通道名称按顺序分别命名为 Channel 1、Channel 2、…、Channel 

9（CH1、CH2、…、CH9）。实际测试过程中，在薄膜两端加电流，通过测试

相邻两电极之间的电压即可求得薄膜样品的电阻率。 

将薄膜超声清洗，再采用焊铟法在薄膜引脚上制备铟电极，最后将薄膜

粘贴在曲面的测试模型上。粘贴方式如图 5-8（b）所示，引脚①与弧面的起

始位置对齐，引脚①和②之间的桥路长度恰好为整个弧面的 1/9，对应圆心角

为 10°。整个弯曲模型被粘贴到 PPMS 系统测试常用的样品托上，测试引脚

顺序如图 5-8（b）所示。在 PPMS 系统中，外加磁场的方向总是竖直向下且

垂直于样品托表面的，因此随着电极引脚序号的增大，引脚间的桥路法线与

磁场的夹角是越来越大的，这与图 5-2 的示意图一致。 

 

图 5-8  （a）Nb/PI 样品刻蚀后的实物图。（b）弯曲薄膜样品的实物图。 
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5.4.4 柔性超导薄膜样品的多通道 R-T 测试 

首先，利用高通量电输运低温测试系统对未弯曲 Nb/PI 超导样品进行不

同磁场下的 R-T 测试。磁场 H 分别为 0 T、0.5 T、1.0 T 和 1.5 T，方向垂直于

样品表面，测试电流固定为 50 A。测试结果如图 5-9 所示，从图中可以看出

随着磁场的增大，薄膜所有通道的 Tc0 都在减小，即超导转变被磁场压制。将

混合态的温区进行放大，效果如每幅图的插图所示。可以看到，随着磁场增

大，薄膜的 R-T 曲线的拖尾现象愈发明显。以 CH9 为例，从 0 T 增加至 1.5 

T 的过程中，超导转变的温度区间由约 0.06 K 逐渐增大到约 0.2 K。另外，从

图中还可以看出，在相同磁场条件下，磁场对不同通道 Tc 的压制程度是不一

样的。这说明，同一片样品上不同桥路的样品质量存在差异。  
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图 5-9  平直态 Nb/PI 超导薄膜在不同磁场下的多通道的 R-T 曲线，H 分别为 0 T、0.5 

T、1.0 T 和 1.5 T。 

接下来，对图 5-8（b）所示的弯曲薄膜样品进行不同磁场条件下的 R-T

测试，磁场 H 同样为 0 T、0.5 T、1.0 T 和 1.5 T，测试结果如图 5-10 所示。

对比图 5-9（a）与图 5-10（a），发现：在磁场为零时，平直态和弯曲态 Nb/PI

样品的 Tc0 都在 8.54-8.66 K 之间。这说明薄膜在弯曲后，超导特性没有明显

变化。此外，Nb/PI 薄膜能承受较大的弯曲且不发生断裂，说明 Nb 具有很好

的延展性和机械性能。随着磁场的增大，薄膜超导特性的压制也被观察到。 

但是，随着磁场的增大，Nb/PI 薄膜的 Tc0 与通道位置表现出十分明显的

依赖关系。事实上，示意图 5-2（c）和实物图 5-8（b）均已明确给出通道位

置和磁场的关系，作用在样品上的磁场可以分解为垂直和平行两个方向的分

量。从图 5-8 中可以看出，CH1 的测试桥路趋近于与磁场垂直，CH9 的测试

桥路趋近于与磁场平行。当磁场与样品的关系从垂直逐渐变为平行时，磁场

的垂直分量减小，平行分量增大，显然垂直磁场对薄膜超导特性的压制更明

显。我们在下章节中对磁场垂直分量的提取和拟合结果也表明，Tc 的增大是

由于垂直分量的减小，反应了弯曲薄膜上临界磁场的各向异性。另外，当磁

场大于 1 T 时，Nb/PI 薄膜的 R-T 曲线上出现了明显的拐点。测试通道的桥路

越趋向与磁场平行，对应的 R-T 曲线上的拐点就越明显。显然，拐点与磁场

的大小和角度呈现明显的依赖关系，这可能是磁场垂直分量与平行分量共同

作用的结果[160-162]。更详细的研究将在下一章呈现。 
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图 5-10  弯曲态 Nb/PI 超导薄膜样品在不同磁场下的多通道的 R-T 曲线，H 分别为 0 

T、0.5 T、1.0 T 和 1.5 T。 
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真实的样品结构跟图 5-2 给出的模型结构的规则是一样的，那么将电极

排列组合后的测试信号应该满足线性叠加关系。基于高通量测试磁通可以任

意组合测试通道的优势，对样品进行二次测试，但是选取与图 5-8（a）不同

的桥长。通道选取如图 5-11 所示。根据电阻与材料长度的关系可知，随着桥

长的成倍增长，电阻值也应该成倍增加。R-T 曲线的测试结果如图 5-12 所示。 

 

图 5-11  （a）Nb/PI 超导薄膜测试通道选择示意图，其中通道和引脚的对应关系为

CH1（①②），CH2（①③），CH3（①④），CH4（①⑥），CH5（①⑧）CH6（①

⑩）。（b）弯曲样品制备时引脚位置的实物图。 

图 5-12（a）给出外加磁场为 0 T 时的不同通道对应的 R-T 曲线，从中可

以看出正常态的电阻与桥路长度呈现正相关关系。后将图 5-10 中相同磁场条

件下的单个桥路的测试结果按照图 5-11（a）中的方式进行累加，并在图中用

灰色线条画出。分析发现累加的结果与测试结果几乎完全重合，这说明多通

道的测试结果非常准确。   
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图 5-12  在不同磁场条件下不同桥长的 R-T 曲线测试与计算结果对比图。其中实线的

R-T 曲线为测试结果，灰色线为计算结果。 

随着磁场的增加，桥路较长的通道对应的 R-T 曲线展示出更为复杂的现

象。以最长的桥路的测试通道（CH6）对应的 R-T 曲线为例。当磁场为 0 T 

时，CH6 的 R-T 曲线的转变温度较宽，拖尾现象明显。当磁场为 0.5 T 时，

其 R-T 曲线上出现拐点（kink）。随着磁场进一步增大，R-T 曲线上甚至出现

两个拐点。我们认为整个桥路的 R-T 曲线特征是每个小桥路的特征的集合，

因此单个小的桥路便能清楚地展示出薄膜超导特性与磁场的依赖关系。 

5.4.5 柔性超导薄膜样品的多通道 I-V 测试 

除了磁场之外，电流也是影响超导特性的重要参数。基于高通量测试系

统，首先对平直态 Nb/PI 薄膜样品进行 I-V 曲线测试。通道连接方式与图 5-8

（a）一致，所有的通道都测试了电流增大和电流减小的 I-V 曲线，测试结果

如图 5-13（a）-（i）所示。可以看出几乎所有的 I-V 曲线升降电流的结果都

存在回滞。这可能是由于测试过程中电流升降速率稍快，存在热耗散。图 5-

13（g）-（i）的回滞现象更为明显可能是由于此时的测试电流较大，产生的

热耗散更多；另一方面，这可能是由于这几个通道的薄膜中缺陷较多，更容

易引起磁通钉扎造成的。 

有趣的是，图 5-13（a）-（e）中 Tc0 附近出现较为明显的拐点，即图中

椭圆圈出的部分。在下一章的磁通动力学研究中发现了类似的现象，具体机

理也会在后续的工作中讨论。需要说明的是，图（b）-（e）中的 I-V 曲线的

Ic 明显低于其它通道的 Ic，曲线上还存在多个拐点。这说明本次测试的薄膜

样品不够均匀，薄膜中可能存在大量缺陷。缺陷的存在降低薄膜质量，并且

产生大量磁通钉扎，影响薄膜超导电性。 
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图 5-13  不同磁场下 Nb/PI 薄膜的多通道 I-V 曲线，图中黑色和红色箭头分别表示 0 

T 和 0.5 T 磁场下的升电流测试，灰色箭头表示降电流测试，黑色点线的椭圆内为 I-V

曲线的拐点。 

对 Nb/PI 薄膜 R-T 曲线的测量也可以印证以上问题，结果如图 5-14 所

示。显然，当磁场为 0 T 时，薄膜所有通道的 Tc0 并没有明显的差别，均为 5.8 

K 左右。当施加 0.5 T 的磁场后，Nb/PI 薄膜的 R-T 曲线便表现出了差异：图

5-14（b）-（c）两幅图中的 R-T 曲线展现出了明显的拐点，超导转变温度变

宽；在相同电流条件下，二者在 0.5 T 磁场下的正常态电阻甚至比零磁场的电

阻还要小。这显然与本章节前期的测量结果存在差异，这很可能是薄膜不均

匀导致的。由此可见，多个通道的测量可以一次性的展示薄膜不同位置的电

输运行为，方便判断薄膜质量以及均匀性，极大提高柔性超导薄膜的研究效

率。 
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图 5-14  不同磁场下 Nb/PI 薄膜多通道的 R-T 曲线。 

5.5 本章小结 

为了快速测量柔性超导薄膜不同空间位置的输运特征，提高研究效率，

我们自主研究搭建了高通量的多通道电输运测试系统，设计用于光刻的高通

量多通道测试桥路。并且成功在柔性 Nb/PI 超导薄膜进行测量。具体内容包

括： 

（1）基于 PPMS 低温系统和多通道扫描表搭建了用于柔性超导薄膜高

通量表征的电输运测量系统，来直接获取随着薄膜弯曲状态变化的电输运结

果。构建了 1/4 圆形的弧面模型，基于此获得了超导薄膜中磁场的梯度分布。 

（2）选用柔性 Nb/PI 超导薄膜进行高通量电输运测量。对比了平直态和

弯曲态 Nb/PI 柔性超导薄膜在不同磁场下的输运特征。发现磁场对 Nb/PI 薄

膜的超导电性的压制与磁场角度存在依赖关系。随着 Nb/PI 薄膜与磁场趋近

于平行，磁场对 Nb 薄膜超导电性的压制减弱，Nb 薄膜 Tc 逐渐增大，R-T 曲
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线上出现拐点。 

（3）在不同磁场条件下，测试了 Nb/PI 薄膜的 I-V 曲线。发现 I-V 曲线

Nb 薄膜都存在热滞现象，且部分通道 Nb/PI 薄膜的 I-V 曲线在超导转变点处

出现拐点。对应通道的Nb/PI薄膜的R-T曲线也呈现拐点和更宽的转变温度。

这些现象归结于不同通道的 Nb 薄膜质量（如缺陷、表面粗糙度等）的差异。 

本工作中自主设计搭建的高通量表征系统，能够快速获得弯曲薄膜的超

导特性演化规律以及不同位置的薄膜的质量，可以有效提高弯曲薄膜测试表

征的效率。 
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6 弯曲态 Nb/PI 超导薄膜的磁通动力学分析 

6.1 柔性超导薄膜中磁通动力学的研究意义 

众所周知，在第 II 类超导体中，当磁场处于 Hc1 和 Hc2 之间时，磁场会

以量子化磁通的形式穿透超导体。在过去的几十年里，超导体中磁通物质的  

研究引起研究人员们极大的关注。磁通钉扎、磁通间相互作用、热耗散等现

象的相互作用导致现象丰富、有趣又复杂的磁通动力学相图。研究磁通动力

学也是超导材料应用发展的基础。一方面，磁通运动总是在超导线缆和超导

射频腔中引起不必要的耗散[2, 163, 164]。另一方面，磁通整流器[165]、超导量子

干涉器件[166]、单光子探测器[167, 168]、量子比特等许多新型器件也都需要控制

磁通运动。迄今为止，绝大多数与磁通相关的理论和应用研究都是基于刚性

衬底上生长的超导薄膜进行的，虽然理论和实验上已经初步研究了圆柱体或

球形等[51, 52, 169-171]介观曲面体超导体中的磁通动力学特性（如图 6-1）[171]，但

对宏观柔性超导薄膜中磁通动力学的详细实验研究仍处于起步阶段[112, 171-174]。  

 

图 6-1  曲面超导体的示意图[171]。（a）弯曲的带材及其周围的磁场分布。曲面的横截

面为半径为 R 的圆弧形，圆心角为 4 = 2w/R，其中 0 <  = w/2R <π/2[175]。（b）左

侧为开放式超导管示意图，红色箭头表示传输电流的方向，狭缝两侧半透明的长条为

电极。中间为管内两种迈斯纳电流 jM流动模式的示意图。右侧为半径 R = 280 nm，长

度 L = 3.5 m 的超导管中序参量在 / =  处的平衡分布示意图。（c）螺旋线圈

和相关几何参数的示意图[177]。（d）磁通穿过超导莫比乌斯带的示意图[178]。（e）球状

壳体上的磁通结构示意图。振幅和相位分别显示为色阶的饱和度和色相。磁通核心区

域对应白色区域[179]。（f）具有均匀（左）和不均匀（右）厚度的纳米壳体示意图。红

色和蓝色阴影部分分别表示磁通和反向磁通[180]。 
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本章节分别对柔性 Nb/PI 和刚性 Nb/Al2O3高质量薄膜体系进行输运特性

的详细测量。在前期的实验工作中，已经制备出高质量的 Nb/PI 超导薄膜，

并且在通过高通量的测试手段观察到弯曲薄膜的超导特性与外加磁场间的角

度依赖关系。同样的我们也发现，对超导性的进一步研究需要使用均匀的高

质量的薄膜来避免薄膜的不均匀性带来的干扰。但是过长的薄膜很难保证薄

膜的均匀性，因此在本章节中采用较短的薄膜桥路做旋转测试来进一步研究

弯曲样品中的超导电性。 

研究发现弯曲超导薄膜中的磁通动力学与平直态超导薄膜中的磁通动力

学是显著不同的。特别是在较大电流的作用下，弯曲态 Nb/PI 薄膜的-T 曲线

上出现意想不到的不连续跳变（称为级联结构），这可以归因于磁通密度在弯

曲态超导薄膜中的梯度分布。此外，在弯曲态 Nb/PI 薄膜中发现了一个重入

的超导相，该现象仅在一定磁场和电流范围才能观察到。这项工作为柔性超

导材料的磁通动力学提供了新的见解，揭示了弯曲态超导薄膜的复杂输运特

性，有望促进超导理论研究，并为未来的超导技术应用奠定基础。 

6.2 表征方法简介 

与前面几章相同，通过紫外光刻和离子束刻蚀成功在样品上制备出多通

道测试桥路，这便于挑选出 Tc0 高且转变窄的桥路进行下一步表征。桥宽 w = 

40 m，每一小段的桥长 l = 800 m。为方便对薄膜弯曲的控制和重复，本章

使用铝合金材料自制了一个规则的曲面，曲面的曲率半径 r ~ 4.58 mm，根据

弧长公式 l = (r/180)‧π‧ 可计算出圆心角  的值。样品的旋转是通过 PPMS 系

统自带的旋转杆完成的，样品以及测量杆的实物图如图 6-2 所示，测量杆顶

端的刻度盘可以精细控制样品旋转的角度，从而控制薄膜样品与磁场的夹角。

薄膜的电阻率由外接的 Keithley 6221 电流源表、Keithley 2182 纳伏表测得。 

 

图 6-2 （a）-（c）样品托和 Nb/PI 薄膜的实物图。（d）-（e）PPMS 系统旋转杆和旋

转刻度盘的实物图。 
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6.3 结果与讨论 

6.3.1 Nb/PI 和 Nb/Al2O3超导薄膜的制备 

基于前面章节对柔性 Nb/PI 超导薄膜的特性分析发现 Nb/PI 薄膜样品很

难实现真正意义上的平整，如图 6-3（a）中的样品在自然状态下都略显弯曲。

所以在本章的实验中，为了更为直观地与柔性 Nb/PI 薄膜对比，降低其他因

素的干扰，通过磁控溅射采用相同的薄膜制备条件在刚性的 Al2O3 衬底上生

长了超导 Nb 膜。接下来，通过多通道测量挑选出满足测试需求的桥路（如，

在不同磁场条件下，该通道的正常态电阻和超导电性变化规律稳定。）。图 6-

3（b）是 Nb/PI 和 Nb/Al2O3 薄膜的 R-T 曲线图，从图中可以看出两种薄膜的

Tc0 分别为 8.7 K 和 8.9 K，且超导转变宽度低于 0.3 K，说明两种薄膜的质量

都较高。 

 

图 6-3  （a）Nb/PI 薄膜的实物图。（b）Nb/PI 和 Nb/Al2O3 薄膜的 R-T 曲线。 

由于 Nb/PI 具有柔软的特性，实验中对薄膜样品的各种操作与处理（如

镊子夹取、光刻、刻蚀等）将不可避免地使样品产生一定程度的形变。因此，

样品是否会因这些形变而产生损伤是需要验证的。利用光学显微镜（SKU:NI-
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Eclipse-LV150N）和 SEM 对待测薄膜样品的表面形貌进行观察，结果如图 6-

4 所示。其中图 6-4（a）-（c）为 Nb/PI 薄膜在不同放大倍数下的光学显微镜

照片。所有图像都展示出一个均匀且相对光滑的表面。当然，样品上仍存在

少数的颗粒缺陷。部分缺陷可能是聚合物衬底 PI 固有缺陷的影响[181]，也有

部分缺陷可能是由样品制备工艺参数引起的。从图 6-4（d）-（e）也可以看

出，样品的表面形貌均匀，晶粒杂质较少。在较高分辨率下，可以看到薄膜

表面致密，无微裂纹和微孔，这也进一步说明薄膜质量较高。 

 

图 6-4  （a）-（c）不同放大倍数下的 Nb/PI 薄膜测试桥路的光学显微镜照片。（d）-

（e）Nb/PI 薄膜表面的 SEM 照片[182]。 

6.3.2 Nb/PI 和 Nb/Al2O3薄膜样品的超导特性 

为研究弯曲对 Nb 膜超导电性的影响，首先对平直态的 Nb/PI 和 Nb/Al2O3

薄膜在不同磁场下的-T 进行测量。如图 6-4 所示，当 H = 0 T 时，平直态

Nb/PI 和 Nb/Al2O3 样品的 Tc0 分别为 8.7 K 和 9.0 K。随着磁场的增加，样品

的超导转变仍然非常陡峭，表明薄膜样品的质量较高。此外，当磁场约为 1 

T 时，Nb/PI 的 Tc0 明显大于 Nb/Al2O3，这表明 Nb/PI 具有更强的磁通钉扎效

应，可能是因为 PI 衬底[183]的界面较为粗糙，会在样品中产生更多的钉扎。

为了更精确地比较弯曲态 Nb 薄膜和平直态 Nb 薄膜的超导电性的差别，后续

的测量主要在磁场 H = 0.5 T 下进行，因为此时两种薄膜的 Tc0大小非常接近，

如图 6-5（a）和（b）所示。 
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图 6-5  （a）平直态 Nb/PI 薄膜和（b）Nb/Al2O3 薄膜在外加电流 I = 50 A 时，在不

同磁场下的-T 曲线[182]。 

6.3.3 Nb/PI 和 Nb/Al2O3薄膜样品在不同电流条件下的-T 曲线 

影响超导系统中磁通分布、磁通钉扎效应和磁通运动的因素有很多，例

如电流大小、磁场大小和方向等。首先在较小的电流 I = 50 µA 和磁场 H = 0.5 

T 下测量弯曲态 Nb/PI 薄膜的电输运特性，对应电流密度  𝐽 =
𝐼

𝑠
=

𝐼

𝑤𝑑
=

1.25 × 103𝐴/cm2。为方便对比弯曲对薄膜超导特性的影响，对平直态

Nb/Al2O3 薄膜进行相同条件下的电输运表征。结果如图 6-6 所示。 

图 6-6（a）的插图为旋转测量装置的示意图。其中，θ 角为磁场方向与薄

膜表面法线之间的夹角，H⊥和 H‖分别代表垂直于薄膜表面的磁场分量和平

行于薄膜表面的磁场分量。在本节中，主要研究-T 曲线随 θ 的变化，测试角

度 有 15°、45°、65°和 85°。图 6-6（b）的插图为弯曲态和平直态薄膜上测

试桥路的示意图，其中桥的宽度 w 和长度 l 分别为 40 µm 和 800 µm。对于弯

曲态 Nb/PI 薄膜，弯曲桥的圆心角为 10°，对应的半径 r ≈ 4.58 mm。需要

说明的是，尽管薄膜在弯曲之后会有应变产生，但应变在样品测量区域分布

应该是均匀且一致的。因此，在不同的测量角度 下，应变始终是相同的，因
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此后文中对于超导特性和磁通动力学的分析不考虑应变的影响。 

 

图 6-6  （a）弯曲态 Nb/PI 和（b）平直态 Nb/Al2O3薄膜的在 H = 0.5 T，I = 50 A 时

的升降温-T 曲线，一对相反的箭头表示温度变化方向。（a）的插图为磁场与弯曲态

的 Nb/PI 薄膜样品位置关系的示意图，（b）的插图为薄膜样品测试桥路的示意图[182]。 

从图 6-6 中可以看出，当外加电流较小（50 A）时，无论是弯曲样品的

还是平直态样品，-T 曲线升降温的差异非常微小。随着 的增大，即薄膜表

面逐渐平行于磁场，两种薄膜的 Tc0 均增大。更准确地说，随着 的增大，Tc
onset 

增大，Tc
onset 与 Tc0 之间的超导转变温区变宽，此时混合态开始发生超导转变。

这可能是因为超导的 Tc 主要受磁场法向分量的影响。 

为理解上述现象，我们尝试利用磁场的法向分量𝐻⊥ = 𝐻𝑐𝑜𝑠𝜃 提取 Nb 薄

膜的相干长度 𝜉(0)。根据 G-L 方程 

             𝐻𝑐2(𝑇) =
Φ0

2𝜋𝜉2(𝑇)
=

Φ0

2𝜋𝜉2(0)
(1 −

𝑇

𝑇𝑐
)           (6-1) 

推导得 
𝑑𝐻𝑐2

𝑑𝑇
= −

Φ0

2𝜋𝜉2(0)
，则 

𝑑𝑇

𝑑𝐻𝑐2
= −

2𝜋𝑇𝑐𝜉
2(0)

Φ0
，因此估算 𝜉 时需要首先知道

𝑑𝑇

𝑑𝐻𝑐2
 的值。为了获取

𝑑𝑇

𝑑𝐻𝑐2
 的值，利用 Nb 膜正常态电阻的 90%提取𝐻𝑐2(𝑇)。该

过程使用了图 6-6（b）的实验数据，提取结果如图 6-7 所示，可以得到 
𝑑𝑇

𝑑𝐻𝑐2
=
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−2.13[
𝐾

𝑇
]。因此，将Φ0 ≈ 2.07 × 10

−15 𝑊𝑏，
𝑑𝑇

𝑑𝐻𝑐2
= −2.13[

𝐾

𝑇
]，Tc

onset≈8.3 K 等

参数代入可得 

𝜉(0) = [−
Φ0

2𝜋𝑇𝑐

𝑑Τ

𝑑𝐻𝑐2(𝑇)
]

1

2
= [−

2.07×10−15𝑊𝑏

2𝜋8.3𝐾
(−2.13)]

1

2
≈ 9.2 𝑛𝑚   (6-2) 

该数值与以往的研究工作非常相似[160, 184]。磁通的尺寸远小于薄膜的宽度（40 

m），因此磁场法向分量更容易诱导法线方向的磁通进入薄膜。随着角度的

增大，法向磁场减小，薄膜内磁通量减少，对薄膜的超导性压制减弱。所以，

我们认为 Tc
onset 的增加可能是由于磁场法相分量 H⊥的减少[160, 162, 185]。 

  

图 6-7  Nb 膜的 Hc2(T) 曲线。 

此外，弯曲态 Nb/PI 和平直态 Nb/Al2O3 薄膜样品的-T 曲线随着 的增

大在 T*处出现了意想不到的拐点，如图 6-6 中的虚线所示。当 值相同时，

Nb/PI 薄膜样品的-T 曲线上的拐点相对 Nb/Al2O3 薄膜的更加平滑。这两种

薄膜的拐点行为都在较小的 处消失，其中弯曲态 Nb/PI 薄膜拐点在 ~ 45°

消失，平直态 Nb/Al2O3 薄膜的拐点在 ~ 15°处消失。据此推测，当 值较大

时，外加磁场的平行分量更大，此时随着温度的升高，-T 曲线中会存在两种

不同的超导转变。 

接下来研究了大电流对弯曲态 Nb/PI 和平直态 Nb/Al2O3薄膜样品的磁通

动力学的影响。如图 6-8 所示，两种薄膜的 Tc0 明显低于图 6-5 中低电流时的

测量值，这是因为大电流不仅压制超导，并且提供足够的力来驱动磁通克服

钉扎，使其在相对较低的温度下便开始运动，造成有限电阻。 

更为重要的是，在大电流的作用下，弯曲态 Nb/PI 与平直态 Nb/Al2O3薄

膜的 -T 曲线明显不同。对于弯曲态 Nb/PI 薄膜，在不同角度下的-T 曲线

上都出现了新奇的级联结构。也就是说，随着温度的升高或降低，弯曲态Nb/PI
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薄膜的电阻率会经历一系列的平台。据我们所知，这种-T 曲线上的级联结

构迄今还没有报道过。此外，对于几乎所有的薄膜取向（不同的 值），-T 曲

线在电阻约 1.3 Ω cm 附近都有一个显著的平台结构，如图 6-8（a）所示。

随着 θ 的增大，该平台结构的温度范围变宽。当薄膜样品几乎平行于外加磁

场时（θ = 85°），-T 曲线上又出现了一个较小的平台，对应的电阻率约为 1.1 

Ω cm。 

 

图 6-8  （a）I = 1 mA 时弯曲态 Nb/PI 薄膜和（b）I = 10 mA 时平直态 Nb/Al2O3 薄膜

的-T 曲线，磁场 H = 0.5 T，角度 θ = 15°，45°，65°和 85°[182]。 

有趣的是，如图 6-8（a）所示，Nb/PI 薄膜样品在接近 = 45°时，会出现

超导重入现象，即在 Tc0 以下再次出现非零的电阻，这在很多超导体中都有报

道[186-192]。通过分析发现，在小角度、低电流或大角度、大电流条件下，弯曲

态样品可以获得超导重入，如图 6-8（a）、6-13（a）和 6-15 所示。超导重入

是一个复杂的现象，它综合了磁通钉扎、外加电流强度、样品尺寸等多种因

素。例如，在本工作中，即使在弯曲态 Nb/PI 薄膜样品中，也无法在低电流

下测得超导重入和级联结构现象，如图 6-6（a）所示。然而，在介观超导系

统的输运测量中，随着磁场的增加，由于边界的强钉扎效应[193]，周期性和随

机磁通线的交替出现会导致磁阻振荡和超导重入的出现。 

对于平直态 Nb/Al2O3薄膜，即使外加电流增加到 10 mA，-T 曲线上也
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不存在级联特征和超导重入现象，如图 6-8（b）所示。此外，Nb/Al2O3 薄膜

的-T 曲线在高电流下表现出非常大的热滞行为，这可能是由于冷却过程中

快速移动的涡流产生损耗。 

当然，人们可能会将实验中测得的超导重入和级联现象与过热效应联系

在一起。为排除这一可能，对 PPMS 温度和时间的数据进行了采集，并绘制

出图 6-9。该图展示了弯曲态 Nb/PI 薄膜在 θ = 45°，H = 0.5 T，I = 1 mA 条

件下电阻率与时间的关系。可以看到，在相同时间段内，当电阻率的平台和

超导重入现象出现时，PPMS 系统的温度并没有出现突变，这说明测试温度

非常的稳定。需要说明的是，为保证测试过程中温度的准确性和稳定性，PPMS

的升温速率被设定在一个极小的值约 0.1 K/min。并且，为了更好的采集温度

和电阻率的信息，通过 LabView 实时采集电阻（由 LabView 与 Keithley 6221

电流源表和 2182 电压表通信获得）和温度（由 LabView 与 PPMS 通信获得）

的数据。因此，过热效应对本实验中测得的电阻率行为的影响可以排除。 

 

图 6-9  弯曲态 Nb/PI 薄膜在 θ = 45°，H = 0.5 T，I = 1 mA 条件下测量时的电阻率和

温度与时间的关系曲线。 

6.3.4 薄膜样品磁通密度与 的依赖关系 

在本节中，基于之前的实验和理论工作[55, 194, 195]提出一个简单的磁通格

子模型，用来解释磁通在薄膜样品中的分布情况。由于 Nb 是 s 波超导体，在

足够高的磁场[196]下，磁通格子应该是三角形的。当磁场垂直于薄膜（θ = 0°）

时，磁通六边形格子的外接圆以 a 为半径，且 a 满足𝑎2 = 2Φ0 √3𝐻⁄ ，其中

Φ0为磁通量子，如图 6-10（a）的上面板所示。当磁场倾斜（θ > 0°）时，磁

通格子的对称性被打破，各向同性的圆被拉伸成长半轴为 a/cosθ 的椭圆，如
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图 6-10（b）的下面板所示。在这种情况下，平直态 Nb/Al2O3 薄膜中的磁通

数 n 满足 nΦ0 = H·S，其中 S = wlcosθ ≈ 800 µm 为样品测试桥路在水平面上

的投影面积。对于弯曲态 Nb/PI 薄膜，可使用弯曲态测试桥路的弦 l' = 2r·sin(l 

r·180°π) ≈ 799 µm 来计算有效面积，如图 6-10（b）的插图所示。基于此，

分别对不同夹角 θ 下弯曲态 Nb/PI 和平直态 Nb/Al2O3薄膜上的磁通个数 n 进

行计算，结果显示 n 随着 θ 的增大而减小，并在 90°附近迅速下降，如图 6-

10（b）所示。 

  

图 6-10  （a）上半部分为 θ = 0°时磁通格子示意图，下半部分为 θ≠0°时磁通格子示意

图，红色实点代表单个磁通量子的位置。（b）平直态 Nb/Al2O3 和弯曲态 Nb/PI 薄膜的

磁通随 θ 的变化曲线。蓝色曲线为 Nb/Al2O3 与 Nb/PI 曲线的磁通数之差。插图分别为

垂直磁场中 Nb/Al2O3和 Nb/PI 薄膜的测试桥路在水平方向投影的示意图。（c）-（e）0.5 

m × 0.5 m 范围内不同角度下的磁通格子示意图。白色箭头表示磁通格子的拉伸方向。

橙色实线圆的半径为∼𝝃，橙色虚线椭圆的长半轴为∼𝝃/cos 。 

为了使薄膜内磁通的数量和形态随角度的变化情况更加清晰，绘制出

0.5×0.5 µm2 内不同 值下的磁通格子示意图，如图 6-10（c）-（e）所示。当

  = 0°时，磁通数 n 满足 nΦ0 = H·S = 0.5 T × 0.5 m × 0.5 m ≈ 60Φ0。在理想
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的情况下，如果薄膜内部的磁通管与外加磁场的方向完美平行，那么薄膜表

面的每个磁通的形状都将接近于一个椭圆，短轴和长轴分别为 𝜉 和 𝜉 /cos。

因此，当 值较大时，椭圆长轴要远大于短轴，如图 6-10（c）-（e）中的虚

线椭圆所示。显然，这种夸张的椭圆与以往的实验观察是不一致的[55, 195]。这

些工作也都指出磁通倾向于垂直于薄膜表面排出。事实上，根据以往的理论

和实验结果，对磁通在曲面中分布的断面示意图进行绘制。如图 6-11 所示，

薄膜垂直于表面排出，并且磁通取向与磁场平行，那么在接近表面的位置，

磁通必然会发生一定的弯曲。因此，样品表面上磁通的形状不会有太大的变

形。因此，根据之前的实验以及理论工作[55, 194, 195]对单个磁通的大小和形状

进行修正，结果如图 6-10（c）-（e）所示。 

  

图 6-11 弯曲态超导样品中磁通断面示意图。 

在超导体中，磁通运动引起能量耗散，电阻率取决于磁通流动的速度。

虽然超导体中的磁通运动主要由洛伦兹力 FL = I×Φ0 决定，但磁通-磁通相互

作用和磁通钉扎对磁通运动也有显著影响。磁通-磁通相互作用有利于促进磁

通脱钉扎。因此，无论是弯曲态 Nb/PI 薄膜还是平直态 Nb/Al2O3 薄膜，在小

角度时磁场几乎垂直于薄膜，此时磁通密度较大，磁通间相互作用明显，钉

扎作用减弱。与之相反的，随着 θ 的增大，磁通密度减小，磁通间相互作用

减弱，钉扎作用增强[160, 185]。磁通间相互作用与磁通钉扎效应存在一定的竞

争关系，显然这些相互作用也受温度的影响。在这种情况下，磁通间相互作

用和磁通钉扎效应之间的竞争可能导致磁通运动的变化从而影响样品的超导

特性，如图 6-6 中的-T 曲线上的拐点。值得一提的是，不同于平直态 Nb/Al2O3，

对于弯曲态 Nb/PI 薄膜，θ 沿着桥路方向逐渐变化，那么磁通密度也是存在
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渐变的，如图 6-6 的插图所示。因此，弯曲态 Nb/PI 薄膜-T 曲线上的拐点比

平直态 Nb/Al2O3 薄膜-T 曲线上的更加平滑。 

接下来，在图 6-12 中提供一个 1/4 圆的规则曲面的磁通分布示意图，以

解释在外加磁场下测量的-T 曲线上的级联结构。如图 6-12 所示，弯曲态薄

膜中的磁通密度呈梯度分布，图中也展示了不同角度下的磁场在样品表面的

切向分量和法向分量，磁场大小为 0.5 T。随着 的增大，磁场的法向分量 H

⊥从 H 逐渐减小到 0，而磁场的切向分量 H‖从 0 逐渐增大到 H。 

 

图 6-12  均匀磁场下半径为 r 超导薄膜的磁通密度分布模型图。橙色和蓝色箭头分别

表示磁场 H 的 H‖和 H⊥分量，它们随 θ 的变化而变化。设定弧面的宽度 y = 0.5 μm，

弧面的长度为 πr⁄2，半径为 r = 1 μm。黄色箭头表示外加电流。坐标轴的刻度单位是

磁通在水平面上投影的等边三角形的边长 a ≈ 69 nm[182]。 

事实上，在如图 6-12 所示的均匀磁场中，超导薄膜的弯曲不仅使样品中

的磁通密度随着 θ 的增加而逐渐减小，超导临界温度 Tc、临界磁场 Hc 和临界

电流 Jc 等参数也沿弯曲方向不断变化。早期的经典理论和实验已经证实，超

导在衰减场中的出现总是首先发生在材料表面附近[197, 198]。更特殊的是，对

于 I 类或 II 类超导体，层状材料或薄膜可以在大于最大体临界场 Hc 或 Hc2 的
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磁场中保持超导。当磁场平行于超导体表面时，系统会保留更高的磁场，最

高可达 Hc3 = 1.69 Hc2
[197, 198]，该式给出超导表面成核的第三个上临界场。 

因此，不同的磁场方向下薄膜应有不同的上临界场，可定义为 Hc()。在

如图 6-12 所示的弯曲态超导样品中，样品边 P 表示外加磁场垂直于样品表面

H⊥= H，其上临界场为𝐻𝑐2
𝑄 = 𝐻𝑐2(𝜃 = 0°) = 𝐻𝑐2。随着角度 θ 的增大，平行于

薄膜的磁场 H‖逐渐占主导地位。如图 6-12 所示，在 Q 边 H 完全平行于膜

面，其上临界场应为表面超导临界场，即𝐻𝑐2
𝑄 = 𝐻𝑐2(𝜃 = 90°) = 𝐻𝑐3 > 𝐻𝑐2

𝑃 。 

混合态磁通的存在主要受超导体上临界场的限制。当样品角度 较小时，

磁场的垂直分量 H⊥=Hcosθ 比 H‖起更大的作用。相反，当样品角度足够大

时，平行分量 H‖占主导地位。从另一个角度来说，Brandt 和 Valsko-Vlasov 等

人给出倾斜磁场中磁通在带材中的扩散示意图（如图 6-13），他们认为垂直于

H‖的磁通很难移动[160, 185]。因此，对于一个固定的 H， 越大，H‖就越大，

这种效应倾向于增加 Jc。 

 

图 6-13  倾斜磁场下超导带中的磁通分布剖面图[160]。（a）在超导带的长边处加入一个

小的外加垂直磁场，外加电流的驱动下，纵向磁通从超导带的边缘开始渗透。经过一

段时间的扩散或垂直磁场增加，倾斜的磁通已经完全穿透超导带。（b）长边缘施加垂

直磁场后带材内产生的磁通可以描述为纵向磁通线和垂直磁通线的切割和重连，由此

产生轻微倾斜的磁通线，当倾斜角度较小时，驱动力小于钉扎力[160]。 

我们已经在图 6-6（a）中展示了 H = 0.5 T 时弯曲态 Nb/PI 薄膜在不同磁

场下的曲线，可以清楚地看到 Tc0 和 Tc
onset 对薄膜取向 θ 的依赖性。如图 6-8

（a）所示，由于外加磁场 H⊥的抑制，弯曲态薄膜 θ 较小的区域的 Tc0 相对较

低。另外，对于 θ 较小的区域来讲磁通密度较大磁通间相互作用较强，在外
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加电流的驱动下，磁通更容易脱钉扎进行运动产生耗散，而样品其它位置的

磁通保持固定状态。随着温度升高，磁通间相互作用继续增强，钉扎效应继

续减弱，部分磁通再次运动。当温度足够高时，大 θ 区域的涡流也可以逐步

脱钉扎，从而导致-(T)曲线的跳变，如图 6-8(a)所示。 

综上所述，对于磁场中弯曲态超导薄膜，不同的角度范围内的磁通状态

存在较大差别。对于平直态样品，样品倾斜后只存在一个角度，因此在理想

状态下，薄膜中的磁通状态应该是相同的。这可以解释图 6-8（b）中平直态

Nb/Al2O3 薄膜的-T 曲线中没有级联特征。因此，我们将- 曲线中的级联结

构归因于磁通密度的梯度分布和超导电性随 的连续变化，这导致样品中磁

通沿弯曲方向的迁移率不同。换句话说，-T 曲线上的级联结构可能是由于

样品中运动磁通和钉扎磁通共存使得磁通分段运动的结果。 

6.3.5 - 曲线上的级联结构与外加电流和磁场之间的依赖关系 

从前面的测量和分析结果来看，弯曲态 Nb/PI 薄膜-T 曲线上级联结构

的出现不仅取决于其与磁场方向的夹角以及外加电流大小，该现象还会在大

角度和大电流时更加明显。因此，选择在较大夹角 θ = 65°和外加磁场 H = 0.5 

T 的条件下系统测量弯曲态 Nb/PI 薄膜和平直态 Nb/Al2O3 薄膜的-T 曲线随

外加电流的变化。如图 6-14（a）和 6-14（b）所示，随着电流的增加，弯曲

态 Nb/PI 薄膜和平直态 Nb/Al2O3 薄膜的超导转变变得非常陡峭。 

 

图 6-14  在 θ = 65°和 H = 0.5 T 时测得的不同外加电流条件下的- 曲线[182]。（a）弯

曲态 Nb/PI 薄膜，I = 50，450，800，1150，1500，1850 和 2600 μA。（b）平直态

Nb/Al2O3 薄膜，I = 50 μA，2.6 mA，10 mA，15 mA，20 mA，30 mA 和 40 mA。 
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在图 6-14（a）中，弯曲态 Nb/PI 薄膜直到外加电流增加到 800 A 时才

呈现出级联结构。以 1150 A 为例，-T 曲线在 1.3 Ω cm 和 1.1 Ω cm 附近

存在两个明显的电阻率平台。当电流增加到 1500 A 时，电阻率约 1.3 Ω cm

处的平台消失。另外，随着电流的增大，超导重入现象出现。然而，在电流

进一步增大后，级联结构和超导重入现象都逐渐消失，这可能是因为在外加

电流较大时，超导转变的 Tc
onset 和 Tc0 之间的温度差被高度抑制。 

根据上文的分析，弯曲态 Nb/PI 薄膜的-T 曲线上是否存在级联结构也

依赖于磁通间相互作用，而磁通间相互作用由穿透深度决定。当温度远低于

Tc ≈ 8.7 K 时，磁通间相互作用严重减弱。在极低温下可以忽略的磁通间相互

作用也可以帮助我们理解为什么在高电流作用下，弯曲态 Nb/PI 薄膜中的级

联结构和超导重入会消失。此外，对于图 6-14（b）中平直态 Nb/Al2O3 薄膜，

即使施加电流增加到 40 mA，-T 曲线上也没有级联结构和超导重入的信号。 

为进一步说明实验结果的本征性，对弯曲态 Nb/PI 薄膜进行更为细致的

变电流测试，结果如图 6-15 所示。可见，无论是图 6-8（a）还是图 6-14（a）

给出的级联和超导重入现象都是可重复的。在图 6-8（a）中，外加电流和磁

场是恒定的，只有样品角度是变量，这更加说明该现象的可靠性。由图 6-15

可知，当外加电流为在 600 A 左右时，ρ-T 曲线上的台阶开始出现，随着电

流的增加，曲线上的台阶逐渐增加到两个。直到外加电流为 1700 A 左右时，

台阶现象逐渐消失。这说明在角度和外加磁场一定的情况下，台阶只能在一

定的电流范围内出现。当外加电流为 1350 A 时，出现超导重入现象，随着

电流的进一步增大，振幅逐渐减小，最终消失。需要强调的是，超导重入现

象的演变与外加电流的增加有明显的依赖性。此外，该现象在升温和降温过

程中均存在（图 6-8（a））。因此，与 Nb 膜的平直态相比，我们认为 ρ-T 曲线

上的级联结构和超导重入现象共存是弯曲态超导薄膜所特有的。 

 

图 6-15  弯曲态 Nb/PI 薄膜在 θ = 65° 和 H = 0.5 T 时测得的不同外加电流条件下的-

T 曲线，外加电流范围为 10 A-2700 A，其中 10 A-50 A 的电流间隔为 10 A，50 

A-2700 A 的电流间隔为 50A。 
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在图 6-16 中，展示了 θ = 65°和 I = 1 mA（J = 1.25103 A/cm2）时弯曲态

Nb/PI 薄膜的-T 曲线上级联结构对磁场的依赖性。从图中可以看出，随着磁

场的增大，磁场对薄膜超导电性的抑制明显增强。在电阻率 1.3 Ω cm 处的

-T 曲线上的平台先变宽后减小直至磁场约为 1.1 T 处消失。此时，在电阻率

0.5 Ω cm 处又出现一个平台。当 H ≈ 0.7-1.1 T 时，两个电阻率平台共存于

5.1-6.4 K 之间。值得一提的是，在本次测试的磁场条件下，-T 曲线上并没

有出现超导重入现象。根据前述的实验规律（图 6-7 和图 6-13），我们猜测这

是由于 θ 偏大或测试电流不够大。 

  

图 6-16  弯曲态 Nb/PI 薄膜在 θ = 65°和 I = 1 mA（J = 1.25103 A/cm2）时测得的不同

磁场条件下的-T 曲线，外加磁场从 0 T-1.5 T，间隔为 0.1 T。粉红色区域显示了-T

曲线上的级联现象随磁场的演变[182]。 

事实上，我们还使用相同方法在其它样品上做了其它不同磁场下的变电

流测试，结果如图 6-17 所示。从图中可以看出，随着电流的增大，二者均在

约 700 A 时出现了级联结构，台阶的电阻率约为 1.3 Ω cm。有趣的是，该

样品-T 曲线上的台阶数量甚至出现了三个。显然，在相同的角度和磁场条

件下，级联现象只会在一定的电流范围内稳定出现。遗憾的是，本次测试的

电流范围较小，薄膜角度也偏大，所以没有观察到台阶消失和超导重入现象。

但是该实验也从侧面验证了两种现象的出现与薄膜角度、电流大小、磁场大

小三者都密切相关，合理调整参量的范围即可控制这两种现象的出现，这有

助于对磁通运动的进一步研究。 
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图 6-17  弯曲态 Nb/PI 薄膜在 θ = 65°，磁场为（a）H = 0.5 T 和（b）H = 1.0 T 时测

得的不同外加电流条件下的-T 曲线，外加电流范围为 50 A-1200 A，电流间隔为 50 

A。 

6.4 本章小结 

本章利用磁控溅射技术在柔性 PI 和刚性 Al2O3衬底上成功制备了高质量

的 Nb 薄膜，并系统的对比平直态和弯曲态 Nb 超导薄膜在不同磁场和电流下

的电输运特性。主要内容包括： 

（1）对平直态 Nb/Al2O3 和弯曲态 Nb/PI 超导薄膜做了对比测试，发现

在不同外加电流下，二者的-T 行为截然不同。当外加电流较小时，两种样品

都观察到平滑的超导转变。当施加的电流较大时，弯曲态 Nb/PI 薄膜的-T 曲

线上出现了级联结构（一系列电阻率平台），平直态 Nb/Al2O3 薄膜则没有该

现象。 

（2）发现弯曲态 Nb/PI 薄膜-T 曲线上的级联结构取决于薄膜表面法线

与磁场的夹角 θ、外加电流和磁场的大小。分析表明该结构归因于弯曲态超

导薄膜在磁场下磁通密度的梯度分布。 

（3）在一定的电流、磁场和 范围内，弯曲态 Nb/PI 薄膜能呈现出超导
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重入现象。 

该工作得益于柔性超导薄膜天然的几何特性，首次观察到磁通密度梯度

导致的电阻级联结构。此外，通过合理控制外加电流和磁场，柔性超导薄膜

可以呈现出超导重入现象。这些新现象对磁通动力学研究及柔性超导应用均

具有研究意义。 
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7 结论 

本论文对柔性超导薄膜 FeSe/F-mica 和 Nb/PI 的制备以及薄膜弯曲后的

输运特性开展细致的研究。探究了压缩及拉伸应变对 FeSe 薄膜超导电性的影

响，自主设计了适合表征柔性超导薄膜的高通量多通道电输运测试系统，对

比研究了弯曲态和平直态 Nb 薄膜的磁通动力学。主要结论如下： 

（1）在 F-mica 衬底上成功制备出超导 FeSe 薄膜，通过解理减薄 F-mica

衬底至约 20 m 获得具有良好机械性能的柔性 FeSe/F-mica 薄膜。通过内弯

和外弯两种弯曲模式对 FeSe/F-mica 薄膜施加压缩应变和拉伸应变，并基于

Montana 和 PPMS 系统对弯曲 FeSe/F-mica 薄膜开展电输运测试。结果表明，

压缩应变有利于 FeSe/F-mica 薄膜超导转变温度的增大，当 ε = -0.41%时，Tc0

由最初的 5.3 K 提高到约 6.5 K。拉伸应变则对 FeSe/F-mica 薄膜的超导转变

有压制作用，当 ε = 0.40%时，样品 Tc0 下降到 5.0 K。FeSe/F-mica 薄膜的超

导转温度 Tc 的整体变化率可达 28%。结合前人的研究成果，我们认为应力对

FeSe 临界温度的调控或与超导电性和向列序的相互竞争有关。 

（2）利用弯曲态 Nb 薄膜的几何特性，构建了弧面中磁场的梯度分布。

成功搭建了高通量电输运表征系统，并对 Nb/PI 柔性超导薄膜开展高通量的

电输运测量。发现平直态和弯曲态 Nb/PI 柔性超导薄膜在不同磁场下的输运

特征不同。磁场对弯曲态 Nb 薄膜超导电性的压制与磁场角度存在显著的依

赖关系，随着 Nb 薄膜表面与磁场趋于平行，磁场对 Nb 薄膜超导电性的压制

减弱，这反映了超导薄膜面内与面外临界磁场的差异。此外，弯曲态 Nb/PI 样

品的 R-T 曲线上出现拐点。不同磁场条件下的平直态 Nb/PI 超导薄膜的 I-V

曲线都存在热滞现象，部分通道（CH4、CH5、CH6）的 I-V 曲线在超导转变

点处出现拐点，本质起源于不同通道对应的 Nb 薄膜样品中的无序程度存在

差异。 

（3）针对柔性 Nb/PI 和刚性 Nb/Al2O3 薄膜，系统地研究了两类 Nb 薄膜

在不同外加磁场和电流条件下的输运特性。当外加电流较小时，两类 Nb 薄

膜样品都观察到平缓的超导转变。然而当施加的电流足够大时（一般大于 600 

A），在弯曲态 Nb/PI 薄膜的-T 曲线上出现级联结构（一系列电阻率平台），

而在平直态 Nb/Al2O3 薄膜中则没有出现该现象。-T 曲线的级联结构取决于

薄膜法线与磁场的夹角、外加电流和磁场的大小。分析表明该级联结构可能

归因于薄膜内磁通密度的梯度分布。磁通密度会影响磁通间的相互作用力，

因此在一定的电流和钉扎力下，密度较大区域的磁通会先运动起来。此外，

在一定的电流、磁场和 的条件下，弯曲态 Nb/PI 薄膜的低温输运测量中还



多铁性异质结输运性质及电场调控的研究 

- 90 - 

出现了超导重入现象。 

本论文的创新点： 

（1）首次在柔性衬底 F-mica 上制备 FeSe 超导薄膜，通过解理薄膜衬底

获得具有良好力学性能的柔性 FeSe/F-mica 薄膜，并通过机械弯曲对柔性的

FeSe/F-mica 薄膜样品施加应变，研究应变对 FeSe 薄膜电输运特性的影响。

因此 FeSe/F-mica 样品为柔性超导薄膜的制备提供了新思路，为柔性超导材

料应用研究提供了较为理想的平台。 

（2）自主搭建了用于柔性薄膜电输运表征的高通量测试系统，该测量系

统能同时获取多个电学通道在不同温度、不同磁场下的信号，契合“材料基

因组”的战略思想。利用该系统首次测量了弯曲态 Nb/PI 超导薄膜的样品电

输运特性。Nb/PI 超导薄膜样品具有非常好的机械性能，为研究超导材料在实

际应用场景中的工作状态提供了可能。 

（3）研究了弯曲态超导薄膜的电输运特性与电流大小、磁场角度等参数

的依赖关系。通过与刚性衬底上的平直态样品进行对比，发现了弯曲态 Nb/PI

超导薄膜中不同于平直态 Nb/Al2O3 薄膜的特征—超导重入和电阻台阶现象，

这可能与弯曲态超导体在磁场中的磁通不均匀分布有关。该工作填补了柔性

弯曲态超导薄膜中磁通动力学研究的部分空白。同时柔性 Nb/PI 超导薄膜样

品为研究超导重入等物理现象提供了新的平台。 

下一步的工作计划和展望： 

（1）对 FeSe/F-mica 柔性超导薄膜的研究可以从两个方面着手。首先，

可以对 FeSe/F-mica 柔性超导薄膜制备参数做更为细致地摸索，使其超导转

变温度进一步提升，提高薄膜质量，有利于对薄膜超导特性的进一步分析。

其次，可以将薄膜尺寸以及电输运测试的桥路尺寸都缩小，方便测得更加局

域和本征的信号，还可以将弯曲 FeSe/F-mica 薄膜与多通道输运表征系统相

结合，系统研究弯曲和磁场对 FeSe/F-mica 超导薄膜的超导特性的影响。此

外，原位测量弯曲超导薄膜的晶格常数、电热输运性质对应力的响应对揭示

高温超导机理很有帮助。 

（2）多通道测量系统能提高测试效率，能减少测量误差，使得规律性更

加清晰。但现在的测试通道只用到了 10 个，显然还是比较少，无论是电极数

量还是通道数量都需要更进一步地开发和完善。另外，Nb/PI 超导薄膜具有良

好的机械性能，其曲率半径有较大的调整空间，曲率半径对薄膜超导电性的

影响需进一步研究。 

（3）对于弯曲态 Nb/PI 超导薄膜，本工作仅研究了薄膜的-T 曲线在磁

场、电流等外加条件下与薄膜弯曲角度的依赖关系。事实上，柔性超导薄膜
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中的磁通动力学还可以通过测试霍尔效应、I-V 曲线进行更深入的研究。弯曲

超导薄膜上磁场沿着弯曲方向的梯度分布是天然的变量，在此基础上，施加

不同方向的外加电流也必然会影响磁通的运动状态，导致不同的电输运现象，

有望改进整流器等磁通器件的性能。 

柔性超导体是超导研究的一个重要前沿课题，在磁场传感、探测和通量

器件方面具有巨大潜力。通过对平直态超导薄膜与柔性超导薄膜的超导电性

和磁通动力学性质进行对比研究，我们发现柔性超导薄膜中蕴含了更加丰富

的物理现象。为高效研究柔性超导体的超导特性、促进柔性超导材料从实验

探索到工业原型和实际产品的快速过渡提供了一个全新的平台。 
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