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高温超导薄膜微波非线性研究的进展
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摘! 要! 文章介绍了高温超导薄膜微波非线性的主要特征，阐述了高温超导薄膜微波非线性产生的原因和相关的

研究现状，指出了高温超导薄膜非线性研究中遇到的困难和尚未解决的问题-
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4! 引言

高温超导薄膜在微波场中表现出明显的非线性

特征，引起了广泛重视- 这一方面由于微波非线性行

为的研究为我们打开了一条探索超导电性机理的通

路，包括，例如对射频涡旋线的产生、运动和湮灭，涡

旋线内核中准粒子非线性动力学行为等的研究，有

些问题甚至直接涉及到高温超导电性的本质- 另一

方面，由于高温超导薄膜制成的微波器件如滤波器、

天线和延时线等，具有广泛的应用前景，而这些器件

的性能又受到微波非线性极大的制约- 因此，高温超

导体微波非线性研究不论对于基础研究还是应用实

践都具有十分重要的意义-

$! 高温超导薄膜微波表面电阻与频率

和温度的非线性关系

微波场下，把金属表面的电场与平行电场方向

单位长度的表面电流的比值定义为金属的表面阻

抗- 在经典极限下，金属的表面阻抗可写为

>P ? @P A 0BP ? 0!"%#2，#2 ? 4
0!"%! $

定义为金属的

复趋肤深度- 如果假设电导 $ 不随频率 * 变化，不难
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看出，正常金属的表面电阻 !.," / # 0 & 对于超导体，

局域电动力学极限下（!3 "#），超导体表面阻抗可

表 示 为 $. % !. & )’. % )"$1%（"，(，)），% %

/
)"$1! !

为超导体的复穿透深度，! % !/ * )!0 为超

导体的复电导& 根据二流体模型 ，在满足一定条件

下（!03!/），可以得到 !. %
"0$0!/%

2

0 ，’. % "$% &

如果假设电导 !/ 不随频率 " 变化，超导体的表面电

阻满足 !. , " 0 & 这种非线性关系清楚地表现在图 /
中& 正是由于这种非线性幂指数的差异，造成在相当

频率范围内（例如 21345 以下）超导体的表面电阻

远远小于正常金属，为高温超导微波器件在经济、国

防和社会生活上的应用，提供了广阔的发展空间&

图 /- 高温超导薄膜与铜的微波表面电阻的频率特性&

图中虚线为铜在 667 时的 8.，9 为多晶 :;<= 数据，-

4为外延 :;<= 薄膜数据，! 为常规超导体 >?2@, 数

据［2］

随着研究的深入发展，人们发现高温超导薄膜

表面电阻与频率的非线性关系，远比二流体模型，以

及 /AA1 年代发展的微波磁通动力学理论（< B < 理

论［/］）所预言的要复杂的多& 例如，有人发现，在外

加磁场为零时，!. , " 0 ；在外加磁场不为零时，!.

, " + ，+ , 0 ；还有实验表明高温超导薄膜的局域缺

陷可能导致对标度指数 + % 0 的偏离，例如出现 + 分

别为 0& CD，/& 62 等情况［0］&
高温超导薄膜的微波表面电阻随温度变化的非

线性关系，大致可以划分为三个区域，分别呈现出不

同的典型特征：（/）陡降区，)+ 附近表面电阻急剧下

降，来源于伴随超导转变伦敦穿透深度的急剧变化；

（0）平缓区，当温度 ) , 1- E )+ 左右，表面电阻变化

相对平缓，因此，这个温度范围也是微波器件的实际

工作温区；（2）剩余电阻区，极低温下高温超导薄膜

显示出一个较高的剩余表面电阻&
应当指出，以上给出的表面阻抗与频率、温度的

依赖关系一般都是在小功率极限条件下的结果，即

在这个极限条件内，还看不出表面阻抗对功率的依

赖关系，因而，还不是当前文献中普遍关心的典型意

义的“非线性问题”，尽管他们涉及到的物理问题的

重要性不容置疑（ 如超导波函数对称性问题）& 因

此，人们往往把以上问题归结为“ 线性响应”，而把

高温超导薄膜的非线性问题聚焦在表面阻抗与微波

功率关系上&

2- 高温超导薄膜微波表面阻抗与场和

功率的非线性关系

!& "# 高温超导薄膜的正常微波非线性行为

尽管文献中高温超导薄膜表面阻抗与微波功率

关系的实验结果差异很大，但是一般说来，低场下高

质量外延薄膜的 !. 和 ’. 大都显示出与 .FG
0 的依赖

关系& 典型结果如图 0 所示& 普遍认为：低场下的平

方关系源于库珀电子对在微波场的加速下由于超过

临界速度而解体所致，即所谓金兹堡 B 朗道破对机

制；其后陡度的增加（例如，D 次方关系）则主要由穿

透到超导颗粒中的涡旋线的迴滞运动所决定&

图 0- 典型的高质量 :;<= 薄膜的表面电阻（ 左）和电

抗（右）与微波场的依赖关系（66& D7，/& C345）［D］

实际上，由于制备方法、工艺过程、衬底的不同，

超导薄膜与微波场会显示出不同的依赖关系，包括

准线性、线性、二次，甚至更高次（例如 D 次）的依赖

关系［C］，一度使人困惑不解& 图 2 的结果，给了我们

解开这个迷惑的线索& 实验是在制备方法相同（ 电

子束蒸发法），但具体工艺过程不同的三片 :;<=
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外延薄膜（456 衬底）上进行的，工艺过程不同造成

了薄膜的质量不同，将薄膜制成共面谐振器（ 中心

频率 789:），在 ;#< 下测量，得到表面电阻、表面电

抗在微波场下的增量，!!=（">?）和 !#=（">?）与微

波 场 的 关 系 曲 线 ，可 以 看 出 ：尽 管 三 片 薄 膜 的

!!=（">?）表现出差异极大的行为（从上升、几乎不

变到下降），他们的 !#=（">?）随微波场的变化却极

为相似- 考虑到二流体模型 !=, !;（!;, $3"，其

中 $3 是准粒子浓度，"是准粒子散射时间常数），

!=（">?）的这种差异极大的行为显然与准粒子的电

导 !; 密切相关- 由于薄膜中共有化电子总浓度不变

$) @ $= A $3（ $= 是 超 导 电 子 浓 度），而 #=, ",
（$=）

B ; C $，不同样品的 #=（">?）随微波场的相似行为

表明他们的 $=（">?）基本相同，由此可以推出不同

样品的 $3（">?）也应基本相同- 这样一来目光自然

集中到准粒子散射时间常数 # 与微波功率的关系上

了- 也就是说，实验中观察到的 !=（">?）与 #=（">?）

失去关连，应与缺陷和杂质带来的准粒子散射相关-
这种非本征机制很可能与本征机制（金兹堡 B 朗道

破 对 机 制 ）共 存 ，导 致 实 验 中 观 察 到 的 不 同 的

!=（">?）、D=（">?）行为-

图 "! 三片制备方法相同，但具体工艺过程不同的 EFG

H6 外延薄膜的 !!=、!#= 与微波场的关系曲线［&］

!- "# 高温超导薄膜的反常微波非线性行为

一般说来，外加磁场对于超导电性具有抑制作

用，导致 != 和 #= 随微波场 ">?上升而增加- 图 "（1）

中出现的 != 随微波场 ">?上升而减小的情况确属反

常- 不仅如此，人们还在 != 和 #= 随温度、随直流磁

场的变化中也观察到类似的反常现象，并立即引起

了重视- 这已成为目前关于高温超导微波非线性研

究的热点-
早在 ;II% 年代初，人们就发现当 % J %2 时，超

导体的表面电阻随温度的变化并不是单调的，而是

在中间出现一个峰，一些文献中把这种效应称为峰

效应［K，7］- 当时对这种反常非线性起因大致有三种

观点：一种认为与磁通线的钉扎有关（ 例如孪晶缺

陷对磁通线的钉扎），随着温度的逐渐升高，超导临

界电流 &2 逐渐增加并达到最大值，相应超导体表面

电阻达到最小值；也有一些人认为峰效应与超导体

中热激发产生的准粒子的散射有关，峰的出现是由

于高温超导体在 % J %2 时随着温度的降低，热激活

准粒子减少和准粒子散射时间增加相互竞争所致-
第三种观点指出，稀土原子自旋和超导电子相互作

用可能改变超导体的电动力学性质-
9L03 等人［I］不久前对在 456 衬底上生长的

EFH6 和 MN 膜进行了对比研究，发现：在小功率下

（ B &%OFP），EFH6 的微波表面电阻在低于 $%< 时

随温度下降反常升高；而在较大功率（ B $%OFP）时

却没有这种反常（ 图 ’）- 进一步随微波功率依赖关

系的研究表明，这种反常同时出现在 EFH6 和 MN
膜上（图 ’ 内插图）- 众所周知 MN 膜不存在任何反

常非 线 性- 因 此，实 验 观 察 到 的 反 常 很 可 能 出 自

456 衬底- 9L03 等人先后提出两种模型解释其物理

机制：其一认为这种反常来源于衬底中一种缺陷偶

极子的弛豫机制，其弛豫时间与微波电场相关；后来

又提出 456 中的杂质（ 例如 96 B 离子）的共振吸

收- 但是也有很多实验并不支持上述看法，Q1R 等

人［;%］用在 S1T/6" 衬底上制备的 EFH6 薄膜，测量

其微波特性随直流磁场的变化（ 图 #）- 发现 "O25’
轴时 != 和 #= 均出现反常- 大量实验结果表明，这种

由稳恒磁场引起的反常显然与依赖微波电场的偶极

子弛豫机制无关，其物理根源应当来自超导薄膜本

身-
UL/02(VR 等人［;;］把表 面 电 阻、表 面 电 抗 的 增

量，!!=（">? ）与 !#=（">? ）的反常行为关连起来研

究，提出两种类型反常：其一，!#=（">?）保持基本

不变时 !!=（">? ）减小，当 !#=（">? ）开始增加时

!!=（">?）亦增加；其二，!#=（">?）保持基本不变时

! !=（">?）减小，当 !#=（">?）开始增加时 !!=（">?）

以更快的速度减小（ 图 &）- 这两类反常暗示可能存

在两类不同的产生反常微波非线性的物理机制：第

一种类型反常或许可以用（ 衬底）介电材料的非线

性解释- 在 !!=（">?）达到极小值后，!!=（">? ）和

·!$!·
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图 .- 在 /01 衬底上的 2341 薄膜有效表面电阻随温

度的变化（ 频率为 5& 6789）& 图中方块为 : ;<=3> 数

据，圆点为 : 5<=3> 数据& 内插图为 2341 和 ?@ 膜

（衬底均为 /01）的有效表面电阻随微波场变化曲

线［A］

图 B- 用在 C*D(16 衬底上制备的 2341 薄膜的微波特

性随直流磁场的变化曲线& 图中6 为 !=+5" 轴数据，7

为 !=+8" 轴数据& 内插图为 !=+5" 轴归一化曲线［E<］

!#F（!GH）一起增加，也可以用涡旋线穿入超导薄膜

加以解释；但是第二种类型反常，显然与介电材料的

非线性无关，只能从超导体的非线性本身寻找物理

原因，目前提出的模型包括，由（直流、微波）磁场引

起的磁性杂质自旋排列导致超导电性的恢复，超导

颗粒旁路的弱连接导致微波电流的重新分布等&
应当指出，关于反常非线性的研究还刚刚开始，

不论是实验研究还是理论分析都还比较粗糙& 例如

根据图 6、图 ; 等实验结果提出的一些涉及反常非

线性物理机制的观点，主要是建立在物理分析基础

上的，还缺乏直接的实验证据（例如，对上述非线性

行为不同的超导薄膜的形貌、微结构异同的比较，或

用其他实验手段进一步揭示隐藏在不同薄膜背后的

物理根源等）& 这自然也为后继者下一步的工作，留

下了深入发展的空间&

图 ;- 三片沉积方法相同（热蒸发方法），但具体生长工

艺过程不同的 2341（/01 衬底来源于不同的供应商）

薄膜的 归 一 化 表 面 电 阻 增 量 !$F I［ $F（!GH ）: $F

（<）］J $F（<）和 穿 透 深 度 增 量 !! I［ !（!GH ）: !

（<）］J !（<）与微波磁场的关系曲线& 实验温度 E6K，频

率 L789，直流磁场为零［EE］

.- 高次谐波的产生与交互调制畸变

高温超导的非线性特征对于微波器件的应用具

有十分重要的影响& 最突出的是高次谐波的产生

（!*G>M,)+ 0N,NG*")M,，即 87）和交互调制畸变（ ),"NGO
>M=’(*")M, =)F"MG")M,，即 P/Q）效应的影响& 这种效应

极大地限制了许多微波器件（ 例如滤波器）对功率

的承受能力& 人们集中了很大研究力量寻找解决对

策，以消除其负面影响& 微波工程中常常将基波输出

功率特性延长线与三阶交调（ P/Q）特性延长线的交

点定义为三阶交调交截点（ PR6），作为标志器件非线

性特性对功率承载能力影响的特征参量&
图 S 给出了用 2341 和 TPO系薄膜分别制作的

5L"> 宽，B>> 长的传输线，和分别在 S<K（2341）

和 L<K（T(O系）测量的结果（E& 6789）& 可以看出，在

·!"#·
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小功率时，两个传输线的交互调制输出功率几乎遵

从同样的标度关系，但是在功率稍大时，4/5系薄膜

传输线的输出发生移动，导致 67" 增加大约 8%9:-
实验表明，同样的传输线，;:<= 在 >%? 时 67" 为

&$9:@，相当于 %- " A 的功率承载能力，而 4/5系在

B%? 时 67" 已达 >#9:@，至少可以承载 ’A 的功率-
以上结果似乎表明 4/5系比 ;:<= 具有更高的功率

承载能力-

图 >! 两种超导薄膜交互调制效应的比较- 图中上面一

条曲线为基频信号输出实验点和拟合线，下面两条曲线

为交互调制信号输出实验点及拟合线- 拟合线交叉点坐

标给出 67" 值［8$］

应当指出，除去对于器件的功率承载能力的破

坏作用外，交互调制效应也有其积极的一面，可以用

于制作非线性器件，例如混频器等；同时，由于这种

效应包含了丰富的物理信息，和高次谐波（CD）一

样，可以在小功率条件下研究超导非线性特征- CD
虽然不如 6EF 灵敏，但是比小功率下的表面阻抗测

量还是要灵敏得多，这无疑为微波非线性物理研究

增添了更为有力的手段-

#! 微波非线性的主要来源

在对大量实验现象系统总结的基础上，人们自

然要探根求源，寻找造成微波非线性的主要根源- 这

样，一方面可以拓展和加深对超导电性和非线性物

理的认识，一方面又可以对症下药，找到提高器件承

载功率能力的技术途径- 虽然从 $% 世纪 G% 年代起

人们就在不断努力，并取得了很大的进展，但仍然没

有完全一致的结论- 由于篇幅限制，只能就几个目前

文献较多关注的问题，简单介绍研究现状-
晶界- 人们早已认识到存在于高温超导薄膜晶

粒边界的弱连接，可能是导致超导薄膜产生非线性

的一个重要原因- 但是具体哪些类型的晶界起主要

作用，尚无定论［8"，8’］- F0@HI［8#］研究了晶粒的边界角

和临界电流密度的关联，他们在实验中发现了对于

小角晶粒临界电流密度仅有轻微的减小，当晶粒的

边界角超过 #J 时，临界电流密度快速减小- 这意味

着具有较大边界角的晶粒将会引起临界电流密度的

降低，从而引发超导薄膜表面电阻的增加-
杂质- 对于金属元素掺杂是否对微波非线性产

生影响，文献中一直有不同意见- 文献［8’］曾对分

别掺有 <1、K0、L3 的 ;:<= 薄膜进行了对比研究，

发现：低功率下的掺杂导致薄膜表面电阻线性减小，

这是由于掺杂导致了局域无序，并且掺杂导致了准

粒子散射时间的减小，但掺杂对散射时间的影响占

次要的作用- 同时也发现：K0、L3 掺杂对表面电阻

的非线性有重要影响，而 <1 的掺杂对表面电阻的

非线性仅有轻微影响，这是由于 K0、L3 被认为取代

了 <.，而 <1 被认为取代了 ;，由此可以看出铜氧面

上无序和空间变动是造成表面电阻非线性的最重要

因素-
氧含量- 众所周知，氧含量与直流（ 包括低频）

下的高温超导电性具有非常紧密的关系- =1)MI［8’］等

人发现不同氧含量（从极度欠掺杂、欠掺杂、最佳掺

杂，到过掺杂）对 ;:<= 薄膜的微波非线性有极大

影响，缺氧愈多，微波临界电流愈低，功率承载能力

愈差，而过掺杂则明显提高了微波临界电流，改善了

非线性- 可是其后的研究却得到不同的结论［8&］- 虽

然也发现许多微波参量，诸如：NO 临界电流密度

!2
PQ，6EF 斜率 "，67" 等之间具有十分紧密的关连，

即，具有高 !2
PQ 的薄膜，大都具有低 " 值，高 67" - 但

是，由于还有部分样品没有表现出应有的关连，因而

导致作者得出结论：高温超导薄膜的微波性质和直

流性质并不等价-
文献中提到的影响高温超导薄膜表面阻抗非线

性产生的因素还有很多，特别是微波热效应引起了

广泛的重视和讨论- 更深入的研究还包括将超导薄

膜的微波特性、低频（直流）电磁性质与微结构结合

起来进行，特别是将微波近场显微技术与 ROE、S4E
等结合起来，成为揭示微结构与微波特性关系的最

为有力的武器- 人们还作了很大努力改善薄膜的非

线性行为，值得重视的是所谓对薄膜的人工修正，即

通过人工引入特定缺陷（ 例如 ;$="，柱状缺陷等），

达到改善薄膜和器件的微波特性- 限于篇幅，无法在

此详细介绍- 有兴趣的读者可以参看有关文献-
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第 .B 届全国磁学和磁性材料会议简讯

- - 由中国电子学会、中国物理学会、中国金属学会、中国稀土学会、

中国计量学会、中国仪器仪表学会联合主办、中国科学院物理研究所

磁学国家重点实验室、中国电子学会应用磁学分会承办的“ 第 .B 届

全国磁学和磁性材料会议”于 BHH> 年 .. 月 .A 日至 B. 日在福建武夷

山市举行& 这次会议是本世纪中国磁学界的一次大型盛会，内容涉及

磁学和磁性材料科研、生产、市场和设备等各个方面，来自全国各地

包括香港、台湾的业界人士 ??H 余人参加会议，共同探讨磁学和磁性

材料的发展前景& 会议主要内容包括：磁学基础研究，磁性材料研究，

磁性测量与计量技术，检测仪器和设备制造，磁性材料生产、应用和

市场等&

.. 月 .X 日上午举行了隆重的开幕式& 中国科学院物理研究所成

昭华研究员主持会议，大会主席沈保根研究员作报告，他对这么多磁

学界有关人士能够走到一起进行这样大规模的学术交流和研讨表示

由衷的感慨，真诚地希望此次学术交流会议的召开能够加强彼此的

沟通与了解，从而对磁学和磁性材料产业的发展起到促进和推动作

用，同时感谢所有为大会成功召开作出努力的单位和代表& 大会副秘

书长吴玉萍女士就会议的安排进行了说明& 接着，中国科学院物理研

究所磁学国家重点实验室詹文山研究员、南京大学物理系都有为教

授、北矿磁材科技股份有限公司董事长张建良先生分别做了题为“ 自

旋电子学研究与进展”、“ 磁性材料的最新进展”、“ 中国永磁行业认

识与北矿磁材”的大会特邀报告& 接下来的几天里，会议进行了分组

报告和讨论& 此次会议共分为“基础磁学与磁记录介质”、“ 自旋电子

学与磁性纳米结构”、“ 氧化物中的超大磁电阻效应”、“ 金属永磁材

料和应用”、“金属软磁材料和应用”、“铁氧体硬磁和软磁材料”、“ 微

波铁氧体、磁应用和磁测量技术”、“磁致冷、磁致伸缩材料及其他”等

@ 个专题会场，共计 BHX 个分会报告，其中分会邀请报告 BI 个& 来自

全国各地的科研工作者就各自领域的最新研究成果展开学术研讨和

交流& 各个分会场的报告都引起了与会者的热烈讨论& 比较有代表性

的报告有：中科院物理研究所磁学国家重点实验室王芳卫研究员的

“单晶 <*. ^ %/*%4,S? 中纳米铁磁团簇的自旋波”、蔡建旺研究员的

“<.H相反铁磁的钉扎效应与 8"、4,、/F 之组合规则”、孙阳研究员的

“/0 基相分离体系中的交换偏置现象”、张宏伟研究员的“ 磁体中的

相互作用对磁粘滞的影响”、韩宝善研究员的“O2A> /0@R)X N).? R_.GA

铁基非晶薄膜的 4O4 研究”、孙继荣研究员的“ 一级相变体系的磁

熵、晶格熵和电子熵变研究”，上海复旦大学物理系吴义政教授的“ 自

旋转向相变中的条纹磁畴研究”、周仕明教授的“钴 ‘ 坡莫合金多层膜

的垂直各向异性与交换偏置”，南京大学物理系熊诗杰教授的“ 具有

自旋 ^ 轨道互作用的纳米线网络在自旋注入方面的可能应用”、唐少

龙教授的“垂直膜面各向异性 :U ^ O2 ^ G 永磁膜材料的研究”、杜军

教授的“铁磁 ‘ 反铁磁双层膜的正交换偏置效应及其角度依赖性”，兰

州大学物理学院薛德胜教授的“ 超高密度垂直磁记录介质研究与发

展”、葛世慧教授的“ 用核磁共振研究 /0%（N)SB）. ^ % 的微结构和磁

性”、北京大学物理学院熊光成教授的“ 极化子交换模型和锰氧化物

铁磁有序”、吉林大学物理学院闫羽教授的“Q+ 掺杂 \,S 的电子结构

与缺陷磁性的研究”、香港科技大学张西祥教授的“ 冷压二氧化铬碎

块的磁电阻的研究”、台湾中央研究院物理所陈启东教授的“ 砷化镓

二维电子气纳米结构中的自旋阀效应”、北京钢铁研究总院郭永权研

究员的“氟化的稀土锰氧化物中的点阵 ^ 电子作用”、北京科技大学

材料科学与工程学院龙毅教授的“R)4,V* 合金的磁性转变和磁性研

究”、北京科技大学张深根教授的“注射成形 Q6（/0，/’，O2，\F）& 合

金粉末抗氧化的研究”、北矿磁材科技股份有限公司柴立民高级工程

师的“柔性 RMO2R 粘结磁体”、武汉理工大学材料复合新技术国家重

点实验室孙志刚教授的“O2X@ Q).H G.B 纳米晶薄膜的磁畴结构”、西南

应用磁学研究所韩志全研究员的“Q0( ^ V2( 法低温烧结 <)\,、<)N)\,、

R)/’\, 和 4,：R)/’\, 铁氧体纳米材料研究”、四川大学材料学院陈

云贵教授的“旋转式室温磁制冷样机”等等&

本次会议共收到论文 ?BA 篇，出版了“ 第 .B 届全国磁学和磁性

材料会议论文集”& 为了使科研成果更好地与产业结合，会议除了进

行磁学及磁性材料方面的学术研讨外，还组织了专门的企业产品展

览会，为磁性材料及器件的研究、设计、加工、生产及测试等方面的企

业技术交流和市场发展提供了一个良好的展示平台&

本次会议得到了全国从事磁学和磁性材料研究及生产的科研院

所、高等学校、企业的热烈响应和大力支持，对促进我国磁学及磁性

材料的发展必将产生深远的影响&

（中国科学院物理研究所 张向群）
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