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摘要：近年来，二维材料/超导复合体系在量子器件领域展现出重要应用前景。本文采用磁控溅射技术在石墨烯

与硅基底上制备了铅复合薄膜，系统研究了石墨烯与沉积参数对薄膜结构及超导电性的调控机制。测试结果表明，

石墨烯基底可诱导 Pb 薄膜沿(111)晶向择优生长，形成晶体学一致性更高的薄膜结构；而硅基底上薄膜则呈现多

晶特征。随着沉积时间增加，薄膜形貌从岛状结构向连续网络演化。电输运测量证实，石墨烯基底上薄膜具有更

优的正常态导电性，但其超导转变存在宽化现象，这归因于弱连接效应。
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超导薄膜在量子计算与低功耗电子器件中具有重

要应用前景[1]。铅（Pb）作为典型超导材料（块体 Tc≈7.2

K），其纳米薄膜的制备与性能调控一直是研究热点[2]。

随着薄膜厚度接近相干长度，界面效应与维度效应显著

影响超导特性，这为器件性能调控提供了新思路。二维

材料特别是石墨烯的出现，为超导薄膜研究开辟了新途

径。石墨烯具有独特的二维晶格结构和优异电学性能，

与超导材料形成的异质结展现出丰富的物理现象[3]。理

论研究表明，石墨烯可能对外延生长的超导薄膜产生取

向引导作用，然而其表面惰性易导致金属薄膜呈岛状生

长，制约了超导性能的提升[4]。磁控溅射技术是制备超

导薄膜的成熟工艺。目前，尽管石墨烯-超导复合体系

已有初步研究，但石墨烯衬底对 Pb 薄膜晶体结构、形

貌演变及超导性能的调控机制尚不明确，特别是在不同

沉积参数下石墨烯的模板效应与超导转变特性的关联

仍需深入探索。本文系统研究石墨烯衬底上 Pb 薄膜的

生长机理与超导特性，旨在揭示二维材料/超导复合体

系的界面效应与性能调控规律，为新型超导器件的开发

提供理论依据。

本研究采用直流磁控溅射技术，在石墨烯和硅衬底

上分别制备了系列 Pb复合薄膜，通过引入 Cu中间层改

善界面结合质量。重点研究沉积时间（200-500 s）和

基底类型对 Pb 薄膜晶体结构、微观形貌和超导性能的

调控规律。通过 X射线衍射、扫描电子显微镜和电输运

测量等手段，系统分析石墨烯基底的外延模板效应及其

对超导转变行为的影响机制，为高性能超导复合薄膜的

可控制备提供实验依据。

1 实验

本文采用直流磁控溅射技术在化学气相沉积（CVD）

法制备的单层石墨烯（Gr）和硅（Si）衬底上沉积了不

同厚度的 Pb 薄膜，同时为改善石墨烯与金属铅的界面

结合性能，在二者之间引入铜粘附层，采用溅射工艺调

控其呈均匀分散、非致密且不完全覆盖的分布状态。实

验前，将石墨烯与硅片切割为 3 mm × 4 mm 的基片，

硅衬底经氮气吹扫去除表面大颗粒杂质后，使用氧等离

子清洗机处理 30 s，随后将全部基片装入真空室。溅射

前，通过扩散泵与机械泵组合将腔内本底真空抽至

8×10⁻ ⁴ Pa。随后在纯氩气氛（99.999%）中对高纯 Cu

靶（99.99%）和 Pb靶（99.99%）进行预溅射 60 s，以

去除表面氧化层。正式沉积在 6×10⁻ 3 Pa 氩气压力下

进行，靶基距为 80 mm，衬底保持室温。Cu中间层沉积

时间为 45 s，Pb 层沉积时间在 100~500 s 范围内调节，

溅射功率固定为 200 W。样品晶体结构使用 Empyrean

型 X射线衍射仪进行表征，扫描范围 5°~90°。采用钨

灯丝扫描电子显微镜观察样品表面形貌。电输运性能在

Quantum Design公司生产的综合物性测量系统（PPMS-9）

上测量，分析其电阻‐温度关系及超导转变行为。

2 结果与讨论

2.1 晶体结构分析

图 1 Gr/Si-Cu 样品的 X射线衍射图

图 1为在石墨烯与硅基底上溅射金属 Cu 后的 X 射
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线衍射图谱。结果显示，石墨烯基底样品中出现的 SiO₂
特征峰，源于石墨烯基底本身为 SiO₂衬底，且硅基底

表面存在的少量氧化层亦会贡献该特征峰信号。然而，

两类样品中均未出现明显的 Cu 衍射峰，即在所采用的

溅射条件下，Cu未形成长程有序的晶体结构, 主要以非

晶或纳米晶形态存在。此类非连续、非晶化的 Cu 层无

法提供有效的导电路径，对后续 Pb/石墨烯复合薄膜的

电学行为影响较小。同时为下一步溅射铅金属层提供粘

附层。

图 2 不同溅射沉积时间的 Pb 膜的 X 射线衍射谱

在完成 Cu 中间层的溅射沉积后，我们进一步在石

墨烯与硅基底上制备了不同沉积时间（200 s-500 s）

的 Pb薄膜，并利用 XRD 对其晶体结构进行了系统表征。

所有样品均在 2θ ≈ 31°附近出现明显的 Pb（111）

衍射峰，对应于面心立方（fcc）结构 Pb的最强衍射晶

面。随沉积时间增加，衍射峰强度逐渐增强，半高宽减

小，峰形更加尖锐，薄膜的结晶性随厚度的增加而显著

提高。对比不同基底的 XRD 图谱发现， Pb/石墨烯复合

薄膜（图 2a）其（111）衍射峰强度明显高于硅基底样

品（图 2b），其余衍射峰几乎被完全抑制，显示高度一

致的（111）取向生长行为。这是由于石墨烯具有高度

有序的二维晶格结构，能够为 Pb 原子提供外延模板，

引导其沿（111）方向择优排列，从而形成晶体学一致

性高的薄膜结构。相比之下，硅基底上的 Pb 薄膜虽也

呈现清晰的（111）主峰，但（200）和（220）等次强

衍射峰依然可见，说明其晶粒取向分布较为随机，呈现

出典型的多晶特征。这主要是由于硅基底表面存在非晶

态 SiO₂层，无法提供明确的晶体学引导，导致 Pb 晶粒

在成核与生长过程中取向多样化。上述结果充分表明，

基底表面的结构有序性是调控 Pb 薄膜晶体学取向的关

键因素，石墨烯的模板效应显著促进了（111）取向的

优先生长。为进一步关联其超导性能，所有样品的电输

运性质随后在 PPMS-9 中进行了测量。

2.2 薄膜微观形貌分析

图 3不同沉积时间的 Gr/Si-Pb 样品表面形貌图

图 5（a-c）为在硅基底上沉积 200 s、400 s 和 500

s 的表面形貌，揭示了 Pb薄膜随沉积时间增加的演化过

程；图 5（d）为在 Gr基底上沉积 500s 的形貌，与同条

件下硅基底样品进行对比分析。在硅基底上，Pb薄膜呈

现出典型的岛状生长模式（Volmer–Weber 模式）。当

沉积时间为200 s 时，薄膜由高密度、细小的纳米岛组

成，均匀覆盖基底但彼此分离，形成不连续膜结构。这

是因为 Pb与硅基底较差的浸润性，促使 Pb原子以三维

岛状方式成核。随着沉积时间增加至 400 s，为降低体

系总表面能，发生显著的结构弛豫与粗化过程，导致岛

屿平均尺寸增大、数目密度降低。当沉积时间进一步延

长至500 s，岛屿间通过形成“颈部”连接而相互贯通，

形成半连续网状结构，标志着薄膜已达到几何渗透阈值，

为电子传输提供了连续通道。对比 500 s 沉积条件下两

种基底的形貌，可观察到明显差异。Pb/石墨烯复合薄

膜的平均晶粒尺寸更大，分布相对稀疏，颗粒尺寸差异

显著，局部出现团聚现象，颗粒间间隙明显。这种形貌

差异主要归因于两类基底表面性质的差异：石墨烯表面

惰性高、形核位点少，Pb原子表面迁移能力强，利于晶

粒长大和粗化；而硅基底表面能较高，提供更多形核位

点，导致高形核密度，抑制晶粒后期迁移与生长，从而

形成细小致密的颗粒结构。SEM分析结果表明，基底类

型和沉积时间共同调控 Pb 薄膜的微观形貌演化，进而

影响其电输运行为，为后续理解薄膜性能提供了关键的

微观结构依据。
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2.3 电输运性质分析

图 4 （a）不同沉积时间下 Si/Gr-Cu 复合薄膜的电阻率随温

度变化关系（上）；（b）低温区域放大图（下）

为系统研究样品的超导特性，我们开展了详细的电

输运测试。所有样品均表现出明显的超导转变，且其正

常态电阻行为和超导转变特征均受到沉积时间与基底

类型的显著影响。图 4展示了不同沉积时间下硅基底 Pb

薄膜的电阻率-温度关系。所有样品均呈现典型的金属

导电行为，即电阻率随温度升高而增大。具体而言，

t=200 s 的薄膜电阻率最高，且电阻率随温度变化的相

对变化率最大；t=400 s 样品的电阻率及随温度变化的

相对变化率介于中间；t=500 s 样品的电阻率最低，温

度依赖性最弱。这一规律与薄膜的微观结构演化密切相

关：较短的沉积时间导致薄膜不连续，增强了电子散射；

而较长的沉积时间有利于形成更致密连续的薄膜结构，

从而显著改善导电性能，体现了沉积时间对薄膜质量的

结构优化效应。在低温区域（T<6K），三个样品均观察

到电阻率急剧下降并趋近于零的超导转变，与金属 Pb

的超导特性一致。但其转变行为存在明显差异：t=200 s

样品转变最陡峭，正常态电阻率最高，反映了高缺陷密

度对电子相干性的破坏；t=400 s 样品转变宽度较大，

可能与颗粒团聚导致的微观不均匀性有关；t=500 s 样

品表现出最平缓的转变和最低的正常态电阻率，表明优

化的微观结构有利于超导电子输运。

对比相同沉积时间（500 s）下不同基底上薄膜的

电输运行为发现，硅基底薄膜的电阻率始终高于石墨烯

基底样品，且随温度升高，差值逐渐增大。这表明石墨

烯基底通过界面相互作用调制了电子散射机制，从而提

升了导电性能。在超导转变区域，尽管两者的临界温度

（Tc≈7.2 K）与块体 Pb相当，但转变形态显著不同。

硅基底样品呈现较尖锐的转变，而石墨烯基底样品的转

变相对宽化，且在最低测试温度下存在明显的剩余电阻。

这一现象源于石墨烯基底上 Pb 薄膜独特的微观结构特

征（图 5d）。其晶粒间隙较大、连续性较差，形成了大

量超导弱连接。这些弱连接处的约瑟夫森耦合强度较弱，

库珀对在热涨落或电流扰动下易发生分解，导致宏观量

子相干态难以全局建立，从而表现为有限的剩余电阻。

3 结论

本研究采用磁控溅射技术在石墨烯与硅基底上制

备了铅超导复合薄膜。结果表明，石墨烯的二维晶格结

构可诱导 Pb薄膜沿(111)晶向择优生长，形成晶体学一

致性更高的薄膜结构；而硅基底上薄膜呈现多晶特征。

随着沉积时间增加，薄膜形貌从离散岛状向连续网络演

化。电输运测试显示，石墨烯基底上薄膜具有更优的正

常态导电性，但超导转变存在宽化及剩余电阻，这源于

其微观结构中的弱连接效应。
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