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Bi2Te3拓扑绝缘体表面颗粒化铅膜

诱导的超导邻近效应*
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拓扑绝缘体的出现为寻找拓扑超导体和Majorana费米子提供了一种可能的途径. 在拓扑绝缘体 Bi2Te3 表面沉

积极薄的不连续铅膜,试图通过邻近效应感应出大片的超导区,为下一步研究拓扑超导电性创造条件.借助四引线

电输运测量实验,在 0.25 K的低温下看到了超流现象,表明沉积在 Bi2Te3 表面的厚度小于 20 nm的颗粒化铅膜能

够诱导邻近效应,并且使大片 Bi2Te3 超导.
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1 引 言

当超导体 (S) 与正常金属 (N) 接触时, 在 S-N
界面上会发生超导邻近效应 [1]. 在过去的几十年
间, 超导邻近效应一直是人们感兴趣的研究课题.
由于邻近效应, 当两端电压为零时, 超导体与正常
金属组成的三明治结 (S-N-S 结) 中可以存在一定
大小的超导电流 [2,3]. 在以往人们探索过的不同正
常金属与超导体组成的众多 S-N-S结中,当正常金
属是 InAs/AlSb异质结中的二维电子气时,两个超
导电极的间距可以达到微米量级 [4];而当正常金属
是单分子层的石墨烯 [5]、单晶金属纳米线 [6] 和铁

磁纳米线 [7] 时, 超导电极的间距也可以达到几百
纳米.
拓扑绝缘体 [8−10] 是凝聚态物理中一种新奇

的量子物质态. 由于存在很强的自旋轨道耦合效
应, Bi2Se3, Bi2Te3 等材料被理论预言

[11] 和实验证

实[12,13] 为拓扑绝缘体. 拓扑绝缘体的表面态具有
很多特殊的性质. 理论上预言, 当拓扑绝缘体的表
面态与 s 波超导体接触时, 由于超导邻近效应, 在

两者的界面上会产生一种新的超导态 —— 拓扑

超导态, 这种超导态的性质类似于一个无自旋的
px+ipy 超导体.同时,它的磁通芯 (vortex)中可能存
在 Majorana束缚态 [14−17]. 因此, 研究拓扑绝缘体
中的超导邻近效应成为在此体系中寻找 Majorana
费米子的第一步,而这一领域也取得了一系列的成
果 [18].
与此相关的最早的研究发表于拓扑绝缘体概

念出现之前的 1996年,这项工作使用 Nb作为超导
体, BiSb作为正常电阻制备三明治结,在沟道长度
为 1.2 µm 的 Nb-BiSb-Nb 结中观察到了很强的超
电流 [19]. 拓扑绝缘体的概念诞生以后,日内瓦大学
的 Morpurgo 组 [20] 率先在 Al-Bi2Te3-Al 器件中成
功地观察到了超电流. 宾州州立大学的 Samarth小
组 [21] 用钨作超导电极,在 Bi2Se3 纳米线中看到了

超电流. 2011年, 王健等 [22] 在利用分子束外延技

术 (MBE) 生长的 5 nm 左右厚度的 Bi2Se3 拓扑绝

缘体与铟、钨、铝等超导材料制备的器件中观测

到了与超导和自旋极化相关的反常电阻信号. 2012
年,荷兰屯特大学的 Brinkman小组 [23] 和斯坦福的

Goldhaber-Gordon小组 [24] 在拓扑绝缘体上观察到
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了关于拓扑绝缘体表面态的异常信号.而最近的一
项基于 Pb-Bi2Te3-Pb结 (如图 1(a)所示)的工作更
是在 3.5 µm的尺度上实现了超导邻近效应 [25],说
明拓扑绝缘体和 s 波超导体之间存在着非常强的
超导邻近效应.

图 1 (a) Pb-Bi2Te3-Pb结示意图; (b)在两个连续铅膜电极之
间通过铅膜颗粒群诱导超导电性的器件示意图

然而目前已有的实验数据均显示,这种邻近效
应感应出来的超导电性是 s 波超导, 而不是类似
px+ipy 的超导. 究其原因,可能是连续超导膜的 s波
特征掩盖了其下拓扑绝缘体中被感应出来的非 s
波超导特征. 本文探究了能否用离散 s波超导体的
颗粒在拓扑绝缘体中诱导出大片超导区的问题.在
这一思路中,离散的铅颗粒一方面感应出大片的超
导电性,另一方面又不至于把整片超导区的相位锁
定在 s 波超导体的单一值上. 如果这种思路可行,
就有可能设计出凸现 px+ipy 超导的器件.
我们发现, 在使用磁控溅射沉积铅膜时, 当铅

膜的名义厚度减小到 20 nm以下时,铅膜将呈现出
互不联通的颗粒状结构. 颗粒之间的拓扑绝缘体在
低温下会受到邻近效应的诱导而超导. 借助这种方
法,本实验在相距 9.5 µm的两个正常厚度 (200 nm)
的连续铅膜电极之间,通过铅膜颗粒群诱导出了超
导电性,器件如图 1(b)所示.

2 实验方法与结果

实验使用 Bridgman方法生长的 Bi2Te3 单晶样

品, 将单晶样品解理成薄片, 并将这些薄片转移到

镀有 300 nm SiO2 的高掺杂 Si 衬底上. 用金相显
微镜挑选出厚度大约为 100 nm,大小在 10—20 µm
之间,表面光洁、没有明显分层的适合制备器件的
Bi2Te3 薄片.
利用标准的微加工技术制备实验所需的

Josephson 结, 如图 2(a) 所示. 器件制备的流程
如下.
第一步, 利用电子束光刻技术, 用磁控溅射在

选定的 Bi2Te3 薄片上沉积两个厚度约为 200 nm
的铅电极, 电极间距为 9.5 µm. 每个铅电极分别
向外部延伸并分成两路, 以便四引线测量. 在用
磁控溅射沉积铅膜时,先将腔体真空抽到 2× 10−4

Pa 以下, 再通 Ar 气进行溅射. 溅射时, Ar 气压强
约 0.7 Pa,溅射功率为 100 W.
第二步, 进行第二次曝光, 在第一步制备的间

距为 9.5 µm 的两个电极之间镀一块矩形的、宽
度为 3.7 µm 的不连续铅膜. 镀这层不连续铅膜
时, 腔体真空需抽到 1.2—1.5× 10−4 Pa, 溅射功率
为 80 W, 溅射 8.5—10 s. 不连续铅膜的电子显微
(SEM)图像如图 2(b)所示,由均匀分布的颗粒状和
条状铅组成,尺度为百纳米级别,间距约在 20—30
nm之间.

图 2 器件图 (a) 器件的光学照片; (b) 溅射在 Bi2Te3 薄片

上的不连续铅膜的 SEM照片, 颗粒为百纳米级别,间距约在
20—30 nm之间
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图 3 (a) 0.25 K温度下,磁场在 −0.6—0.6 T之间,器件的磁阻曲线,电阻在 ±0.005 T以内和 ±0.22 T附近分别有两次转变;
(b) 0.25 K温度下,磁场在 −0.015—0.015 T之间,器件的磁阻曲线,实线是在一定范围内对数据进行平均的结果; (c) 0.25 K
温度下,在零磁场位置长时间测量器件电阻的结果,实线是数据的平均值

测量使用的是标准的锁相放大技术,使用的锁

相放大器为 NF公司的 LI5640,测量在 Oxford公司

生产的插杆式 3He恒温器中进行. 使用四引线法测

量器件的电阻,所用的交流激励电流为 10 nA,频率

为 30.9 Hz,选择这个频率是为了避开 50 Hz交流电

的干扰. 该器件的测量结果如图 3和图 4所示. 由

于磁场存在磁滞效应,测量所得的磁场与实际磁场

会有一定偏差,本文所展示的测量结果均已根据扫

场图形的对称性校准过磁场零点.

除变温实验外, 实验均在 0.25 K 的温度下进

行测量. 使用上面所述的方法,测量磁场在 −0.6—

0.6 T之间,零偏压电阻随磁场的变化关系如图 3(a)

所示. 从图 3(a)可以看到,电阻随磁场大致呈线性

变化, 源于 Bi2Te3 本身的磁阻效应
[26]. 随磁场降

低, 电阻有两次转变,第一次发生在 ±0.22 T附近,

与我们之前测得厚度约为 200 nm的连续铅膜的超

导转变磁场符合; 第二次发生在小于 ±0.005 T 的

磁场范围内, 电阻逐渐下降, 到接近零磁场时完全

降到零. 图 3(b) 则用更慢的扫场速度测量磁场在

−0.015—0.015 T 之间, 零偏压电阻随磁场的变化

关系,试图精确判断零场附近电阻是否降到零. 为

了进一步确认样品的零电阻,将磁场稳定在零磁场

位置,随时间测量一千余个点,结果如图 3(c)所示,

这些点平均地分布在零电阻上下,可知零磁场附近

器件电阻确实降到了零. 数据中的噪声对应于几十

纳伏的电压,与锁相放大器的噪声水平符合.

另外, 当超导体的尺度变小时, 由于磁场穿透

所需的抗磁能变小, 有效临界磁场会显著增大[27].

因此可以预测, 颗粒状铅膜的临界磁场将大于

0.22 T. 但在电阻随磁场的变化关系图 3(a) 中, 在

大于 0.22 T磁场范围并没有明显的电阻转变,这有

可能是有效临界场有明显展宽,甚至超出测量磁场

范围,同时大的测量噪音也导致了分辨困难.

图 4(a), (b)分别是器件的电阻 -温度曲线和微

分电阻 -直流电流曲线,均在零磁场条件下进行测

量. 从图 4(a)可以看到,随温度降低电阻有三次转

变,第一次发生在 7.2—7.4 K,与连续铅膜的临界温

度符合;第二次发生在 2.5—3.6 K,应该对应于颗粒

状铅膜的超导临界温度,这是由于颗粒状铅膜的颗

粒尺度与 Pb的相干长度 ξPb ∼ 80 nm可比,导致超

导临界温度相对连续铅膜的临界温度有明显下降;

第三次发生在小于 1.9 K 位置, 电阻逐渐下降, 到

0.6 K 以下完全降到零, 应该对应于邻近效应超导

的 Bi2Te3. 从图 4(b)可以看到,器件的临界电流约

为 3.6 µA,正常电阻 Rn 约为 17 Ω.

接下来我们需要回答的问题是: Bi2Te3 的邻近

效应超导是由两块相距 9.5 µm的连续铅膜所感生

的,还是由许多铅颗粒联合感生的? 这个问题可从

下面的分析得到答案.

人们常用正常态电阻与超导态临界电流的乘
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积 RnIc 作为特征值来表征超导邻近效应结,而 RnIc

的理论计算模型由 De Gennes 在 1964 年提出 [28].

对于一般的 S-N-S结, De Gennes的计算得到:

RnIc ≈
π

2e
∆ 2

kTc

d
ξn

e−d/ξn , (1)

其中 ∆ 和 Tc 分别为超导体的能隙和临界温度, ξn

为邻近效应区Cooper对的相干长度.假如邻近效应

超导是由相距 d = 9.5 µm的连续铅膜所感生的,那

么不妨让 (1)式中的 ∆ 和 Tc 取铅的值, ∆ = 1 meV,

Tc = 7.2 K.由此可以得到 RnIc与 d/ξn的关系,如图

5所示.

图 4 (a) 零磁场下, 器件的电阻 - 温度曲线, 电阻在 7.2—7.4 K,
2.5—3.6 K 和小于 1.9 K 位置分别有三次转变; (b) 测量温度 0.25
K,零磁场条件下器件的 dV/dI-IDC 曲线,临界电流约为 3.6 µA

从图 4(b)的微分电导曲线有: RnIc = 61.2 µV.

根据图 5, 这大致对应 d/ξn ≈ 5.4 的情况. 另一

方面, 在 De Gennes 的模型中, 若 S-N-S 结满足

ln ≪ ξs (ln 是正常金属的电子平均自由程, ξs 是超

导体的相干长度),有 ξn =
√

h̄vnln/6πkT ;若 ln ≫ ξs,

则 ξn = h̄vn/2πkT . 在这个实验中, lBi2Te3 约为

100 nm[23], ξPb 约为 80 nm, 介于两个极限之

间, 因此 ξn 也将介于两种情况之间. 将 Bi2Te3

的电子平均自由程 (约为 100 nm) 与费米速

度 (约为 1 × 105 m/s)[23] 代入, T = 0.25 K 时有

0.12 µm < ξn < 0.46 µm. 根据 d/ξn ≈ 5.4, 两个超

导电极的间距应满足 0.65 µm < d < 2.5 µm. 也

就是说相距 9.5 µm 的连续铅膜在 0.25 K 的温

度下不足以在 Bi2Te3 样品上诱导出邻近效应超

导, 零电阻只可能在更低的温度下出现. 而将

d = 9.5 µm与 0.12 µm < ξn < 0.46 µm代入 (1)式,

有 8× 10−30 µV < RnIc < 5.6× 10−5 µV, 远小于实

验结果中的 61.2 µV.同时,上面的理论分析也较好

地解释了另一工作中的实验结果 [25], 即当 Bi2Te3

样品上两个铅电极相距 3.5 µm时,在温度低于 0.18

K时才出现零电阻态.

图 5 基于 De Gennes的模型,理论计算的 RnIc-d/ξn 曲线

既然这一实验观察到的零电阻态不能完全由

相距 9.5 µm 的连续铅膜的邻近效应所诱导, 那

么必然需要借助颗粒化铅膜诱导. 器件中的颗粒

化铅膜相当于许多 d = 20—30 nm 的 S-N-S 结的

串并联; 对于这样的 S-N-S 结, RnIc 同样可以用

(1) 式计算, 由
π

2e
∆ 2

kTc
和

d
ξn

e−d/ξn 两部分的乘积

决定. 对于颗粒间距 d = 20—30 nm 的 S-N-S 结,

T = 0.25 K时有 0.0412 µm <
d
ξn

e−d/ξn < 0.195 µm,

如果仍采用正常铅膜的能隙和超导转变温度,

104.4 µV < RnIc < 493.6 µV, 大于实验结果中的

61.2 µV. 然而对于名义厚度小于 20 nm 的颗粒铅

膜,能隙和超导转变温度相对于正常铅膜会明显降

低, 因此诱导超导邻近效应的能力也会相应降低,

导致 RnIc 小于前面的计算结果. 如果近似认为 Tc

降到约 2 K (图 4(a)),为原来的 2/7倍,能隙也降为

原来的 2/7倍,则 30 µV < RnIc < 141 µV,与实验观

察能够符合.因此将实验测得的邻近效应归因于颗

粒状铅膜的诱导作用是合理的.

需要说明的是,外部的连续铅膜对超流的产生
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也有一定的贡献, 但这一贡献只限于其近邻周边.
如前所述在 9.5 µm距离上单独诱导超导的效果很
小 (8×10−30 µV < RnIc < 5.6× 10−5 µV).因此,测
到的整体超流主要来源于颗粒状铅膜的诱导作用.
至此可以得出结论,沉积在 Bi2Te3 表面的名义

厚度约为 20 nm,间距约为 20—30 nm的颗粒化铅
膜能够诱导邻近效应,并且使 Bi2Te3 超导.
实现颗粒化铅膜诱导拓扑绝缘体超导有着重

要的意义.为了寻找 Majorana费米子,我们需要通
过干涉实验看到 p 波超导的行为. 然而如前所述,
拓扑绝缘体上制备超导量子干涉器件 (SQUID)[25]

所观测到的超导量子干涉和衍射信号全是传统的

s 波超导的行为, 并没有发现 p 波配对的迹象. 这
可能是由于铅膜的 s波超导电极较强,掩盖了其下

拓扑绝缘体超导的 p波信号.而颗粒化铅膜诱导的
邻近效应则利于凸显颗粒之间可能出现的表面态

p波超导,利用这种超导态的 SQUID有希望揭示 p
波配对超导的迹象和产生Majorana费米子.

3 结 论

本文在拓扑绝缘体 Bi2Te3表面溅射极薄 (名义
厚度约为 20 nm)的铅膜,这种铅膜呈互不联通的颗
粒状和条状,间距约为 20—30 nm,形成大量均匀分
布的 Pb-Bi2Te3-Pb结区. 在 0.25 K的低温下对这样
一种器件进行四引线测量, 看到超流现象. 实验结
果表明,沉积在 Bi2Te3 表面的颗粒化铅膜能够通过

邻近效应在 Bi2Te3 上诱导出超导电性.
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Abstract
The appearance of topological insulators provides us with a chance of finding topological superconductors and Majorana fermions.

To pursue these findings one might need to induce large areas of proximity superconductivity on the surface of Bi2Te3 by depositing
granular and discrete Pb film. In this experiment, a superconducting state over a distance of 9.5 µm is observed below 0.25 K on a
Bi2Te3 crystal whose surface is deposited with Pb grains with a thickness of less than 20 nm and separated at a distance of 20–30 nm.
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