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研究了沉积在液体基底（硅油）表面金薄膜中的带状有序结构和自组装现象 (实验结果表明：在一定条件下，生
长在硅油表面的金薄膜中可形成一种特征的有序结构，它是由近似矩形状的畴块拼接而成的；相邻畴块的长度近

似相等，但宽度一般不同，因而具有特征长度为 #$#—#$%!)数量级的准周期结构 (进一步的实验发现：此类带状有
序结构是由薄膜中特征内应力所引起的物质相互挤压而形成的 (另外，对此类具有近似自由支撑边界条件的薄膜
中的内应力形成机理进行了研究 (
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# = 引 言

通常人们采用各类固体表面作为薄膜的基底，

如单晶外延基底，多晶体基底，非晶体基底等等，一

方面是因为固体基底可以固定和保持薄膜的微观结

构，另一方面，利用固体基底的各类表面属性，可以

对薄膜微结构进行有效地控制 (由于晶格失配、缺陷
运动、薄膜材料与基底材料的热膨胀系数不同等原

因，生长在固体基底表面的薄膜中一般均存在一定

强度的内应力，并对薄膜的诸多物理特性（如微观

结构，超导临界温度，德拜频率等）产生影响 (
几十年来，人们对薄膜内应力的研究取得了很

大的进展［#—*］(理论研究发现：在一定条件下，薄膜
中可以形成各种各样的正弦（或余弦）型内应力分

布［#，’］(但由于薄膜和固体基底之间一般存在较强的
黏附力，薄膜中的裂纹和褶纹的产生不仅与膜中的

内应力有关，而且还与薄膜和基底的相互作用有关，

因此，利用薄膜中裂纹和褶纹的形貌来研究薄膜的

内应力分布及演化规律有较大困难 (
最近，采用液相基底沉积金属薄膜的研究有了

较大进展［*—#%］，为研究薄膜的内应力以及其他物理

特性提供了一个比较理想的物理系统 (由于液相基
底的流体特性，它与生长在其上的薄膜的切向相互

作用势能很小，从而使薄膜具有近似自由支撑的自

由界面和边界条件 (人们已在此类薄膜系统中发现
了正弦型和准周期型的薄膜裂纹形貌，显示了薄膜

中与之相对应的应力场分布及演化规律［*，&］( 但迄
今为止，对此类裂纹的形成过程以及物理机理研究

仍处于起步阶段 (
本文报道了生长在液体基底表面金薄膜中的带

状有序结构，并根据薄膜中的内应力分布规律，研究

了薄膜中的自组装现象和带状有序结构的形成机理 (

% = 实验方法

金薄膜样品由热蒸发方法制备而成 (先将纯净
的硅油（>?@ A?BCDCE &$<，常温下蒸气压小于
#$F +G/）均匀地涂抹于面积约为 #$)) H #$))毛玻
璃表面，硅油层的厚度约为 $=< ))，作为制备金薄
膜的液体基底，并将其置于距蒸发源（钨丝）约 ##$
))的下方 (蒸发材料金丝的纯度为 ,,=,I (当真空
室的气压降至 * H #$F ’ G/时由电流加热钨丝，开始
沉积薄膜 (沉积速率 ! 和金薄膜的厚度 " 由安装在
样品旁的石英晶振测厚仪（?JKLA ABMN.+$$$）监测
控制，并用轮廓仪（".OP8Q %$$，M-CA?B）进行校正 (沉
积结束后，待样品在真空室滞留时间##，然后将样
品从真空室取出，并用光学显微镜（J80:/ >NJN）和
与之匹配的 AA>照相机（J80:/ >A "$$）对薄膜的表
面形貌进行拍摄和研究 (
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!" 实验结果与理论分析

!"#" 带状有序结构的形成

图 #是沉积在硅油基底表面金薄膜样品的表面
形貌照片 $由图 #可见，具有近似自由支撑界面和边
界条件的金膜中出现了一种特征的带状有序结构：

它是由一条折线形裂纹弯曲延伸而成的；在大多数

情况下，折线的转角均为!% &’(，所以从形貌上看，
整条有序结构是由矩形的畴块拼接而成的；相邻畴

块的长度 !（即带状有序结构的平均宽度）近似相
等，但它们的宽度 " 一般不同（见图 #）$图 ) 是一
组名义膜厚 # 不同，但滞留时间!$ 和沉积速率 % 均
相同的金薄膜样品的表面形貌照片 $当薄膜名义厚
度 # % )’"’ *+时（图 )（,）），薄膜中已有较明显的有
序结构迹象；当 # % !’"’ *+时（图 )（-））薄膜中已
形成较为完整的带状结构；当 # % .’"’ *+时（图 )
（/））带状有序结构轮廓清晰，幅度也最大；当金薄膜
的名义厚度 # % 0’"’ *+时（图 )（1）），带状有序结
构的幅度显著变小，然后随着膜厚的进一步增加而

逐渐消失 $实验结果表明：在相当宽的实验条件范围
内，即 # % !’"’—0’"’ *+；% % ’"’)—)"’ *+23；!$ %
’"4—#! 5 范围内，类似图 #和图 )所示的带状有序
结构普遍存在于金薄膜样品中；而且随着样品在真

空室滞留时间的延长，带状有序结构从样品边缘逐

渐向中间区域延伸；随着沉积速率的增加，畴块的平

均长度没有明显变化，但畴块的平均宽度明显加大 $

图 # 沉积在硅油表面的金薄膜中的带状有序结构（ # % 4’"’

*+，% % ’" 4 *+23，!$ % #! 5，照片面积为 )&’"+6 )#’"+）

图 ) 不同厚度金薄膜中的带状有序结构（ % % ’"’4 *+23，!$ % #! 5，照片面积均为 #74"+6 #’4"+）

（,）# % )’"’ *+；（-）# % !’"’ *+；（/）# % .’"’ *+；（1）# % 0’"’ *+$
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为了进一步了解金薄膜中的特征有序结构，我

们用一针尖小心刺破刚从真空室内取出的金薄膜，

发现在离开刺破处一定距离的区域中也形成了图

!、图 "中的特征有序结构 #图 $（%）和（&）分别是同一
刺破后金薄膜样品中同一区域的反射和透射光学显

微镜照片 #从反射照片（图 $（%））中可以看出该薄膜
的左侧已形成了明显且规则的有序结构 #从透射照
片（图 $（&））中进一步发现，对应图 $（%）中左侧有序
结构部分的区域在图 $（&）中是黑色的，说明该区域
是由两层薄膜叠加而成的；而对应图 $（%）中右侧黑
色部分的区域在图 $（&）中是白色的，说明该区域是
薄膜的裂纹 #由此可以判断图 $中的特征有序结构
是在两块断裂薄膜的相互穿插（见图 $（%）中所示的
转动和穿插方向）时形成的 #另一方面，从图 $（&）中
两个区域的黑白几何形状几乎是互补的这一事实也

可以得出同样的结论 #

图 $ 相互挤压后两块金薄膜的破裂和叠加（ ! ’ ()*) +,，" ’

)*)- +,./，!# ’ !$ 0，照片面积为 1"-",2 3!-",）

（%）反射照片；（&）透射照片

为了进一步证明图 !、图 "和图 $中特征有序结
构的形成过程，我们仍然用一针尖小心刺破刚从真

空室内取出的金薄膜，然后用光学显微镜拍摄该金

薄膜中带状有序结构的形成过程，如图 3（%）至（4）所
示，图中相邻两幅照片拍摄时间间隔为 "-/#外界的
扰动使薄膜受到外力的作用而发生弹性形变，使薄

膜在结构较为薄弱处发生断裂 #由于液体基底与生
长在其上的金薄膜之间的切向相互作用势能很小，

薄膜具有近似自由支撑界面和边界条件，它们能在

液体表面较自由地滑移，断裂的薄膜在弹性形变势

能的释放过程中相互穿插 #由图 3可知：穿插初期，
特征有序结构的前沿形貌几乎是无序的，如图 3（%）
中箭头 !，"，$和 3所指出的区域；随着相互穿插的
继续，特征有序结构前沿的形貌逐渐演变成类似图

!、图 "和图 $中的带状有序结构（见图 3（%）中箭头
所指的区域演变成图 3（4）中箭头 !，"，$和 3相对应
的四个区域），再一次证明了金薄膜中的特征有序

结构是在薄膜相互挤压和穿插时形成的 #
5射线衍射实验显示：上述薄膜样品均呈现多

晶结构，晶粒尺寸为 !)!+,量级 #因此，图 ! 至图 3
中的带状有序结构尺寸 $ 和 % 与晶粒直径没有直
接关系 #

!"#" 金薄膜中的内应力及微观结构分析

从形貌上看，图 !和图 "所展示的有序结构的
诸多特征与不久前人们在磁性铁薄膜中发现的有序

结构十分相似［6］，说明此类有序结构的形成机理与

薄膜材料中的原子磁矩相互作用无关 #
薄膜中的裂纹结构和断面形貌反映了薄膜中的

内应力分布和微观结构，一条裂纹或一个断面的形

貌反映了薄膜中内应力场的一个等势面，换言之，

裂纹和断面是沿着与最大内应力相垂直的方向延伸

的［!—$］#按照一般的弹性薄膜裂纹理论［!，$］，为了减
小系统的自由能，薄膜中的裂纹、褶纹和薄膜断面

的形貌应满足方程
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其中 ’ 是薄膜的裂纹位移坐标；& 是薄膜的惯量
矩；( 和 ) 是基底平面坐标；!( 和!)分别为 ( 和 )
方向的内压应力；"()为剪切应力；* 为外力 # 不难

看出，（!）式 的一个特解是
’ ’ ! 7 89/（+( 7 ,)）# （"）

最大内应力的方向应垂直于直线［!］

+( 7 ,) ’ "-$，- ’ )，: !，: "，⋯ （$）
由（$）式可知，两组斜率分别为 : ; + . , ;的直线族相
互交叉，所形成的每条直线和折线的轨迹均是裂纹

的可能走向，从而可在薄膜中形成正弦型（或余弦

型）的裂纹，它们可近似表示为［!，6］

) ’ .89/（+(）， （3）
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图 ! 金薄膜中的带状有序结构的形成过程（相邻照片的拍摄时间间隔为 "# $，照片面积为 %!#&!’ ( %&#&!’，

! ) *&+& ,’，" ) &+# ,’-$，"# ) * .）

其中振幅 $ ) %
" )!& ，波矢 ’ ) "#

"
，"是正弦型裂纹

的波长 /值得注意的是，由于（*）式中的 ( 是一个变
量，因此存在一系列的 ’ 和 & 值，它们均能满足（*）
式，对应具有不同振幅和周期的内应力振动模式 /
这些 ’ 和 & 值的数目以及大小与薄膜的界面和边界
条件密切相关 /
图 %和图 "中的特征有序结构反映了此类薄膜

中特征的内应力分布以及畴块状的微观结构，说明

在具有近似自由支撑界面和边界条件的金薄膜样品

中，可以同时存在许许多多的正弦型或余弦型应力

场，它们具有不同的振幅、周期和位相，它们的相

互叠加最终形成特征的矩形内应力场，在该应力场

的作用下，致使薄膜中的物质自发凝聚，从而形成

了特征的自组装结构，即图 % 和图 " 中的矩形畴
块，最终导致了薄膜中的带状有序结构 /根据图 %
和图 "中的实验结果，此类金薄膜中正弦和余弦型

应力场的基波波长约为") %&!—%&# ,’，振幅的数
量级约为 $ ) %&!—%&# ,’，这些结果与其他薄膜系
统中发现的应力场的相应值接近［%，*，0，1］/当有外力
扰动（如压强变化或液体流动等）使薄膜相互挤压

时，这种特征结构就通过裂纹或断面等显现出

来了 /

! + 结 论

本文采用真空蒸发方法，在硅油表面生长了连

续金薄膜，并研究了薄膜中的特征带状有序结构的

形成机理，所得主要结论如下：

%+ 在一定条件下，生长在硅油表面的具有近似
自由支撑界面和边界条件的连续金薄膜中可形成一

种特征的带状有序结构，它是由一条折线形裂纹弯

曲延伸而成的 / 实验证明：这种特征有序结构是在
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两块断裂薄膜相互挤压和穿插时形成的 !
" !金薄膜中的特征有序结构反映了此类薄膜系

统中特征的内应力场分布，它是由多种正弦型或余

弦型内应力场叠加而成的；特征有序结构还反映了

薄膜中存在畴块状微观结构，它是一种由内应力场

诱导的物质自组装现象 !
# !特征的矩形内应力场分布与薄膜的近似自由

支撑界面和边界条件有关 !
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