
钽酸钾界面超导的发现与研究进展
杨正帅, 谢燕武*

浙江大学物理学院, 杭州 310027
* 联系人, E-mail: ywxie@zju.edu.cn

2024-02-18 收稿, 2024-04-10 修回, 2024-04-12 接受, 2024-04-16 网络版发表

国家自然科学基金(12325402, 12074334, 11934016)资助

摘要 两个绝缘氧化物的界面可以导电, 甚至超导, 这种现象引起了研究人员的广泛关注. 在过去一二十年里, 最
经典的体系是以LaAlO3/SrTiO3为代表的SrTiO3界面电子气及超导(2004年发现界面电子气, 2007年发现界面超导).
最近, 钽酸钾(KTaO3)界面超导的发现为相关研究注入了新的活力. 这一新的氧化物界面超导体系比经典的SrTiO3

体系具有更高的超导转变温度、更强的自旋轨道耦合以及相媲美的可调控性. 本文对钽酸钾界面超导的发现和研

究进展进行了简要评述, 概述了钽酸钾的基本性质、钽酸钾界面超导的发现历程、主要物性特征以及调控方法,
探讨了钽酸钾界面电子气的形成机制与超导机理, 对钽酸钾界面超导的未来发展进行了展望. 希望本文能够帮助

读者更好地了解氧化物界面超导领域尤其是钽酸钾界面体系的发展近况.
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界面超导的概念最早可以追溯到1964年Ginz-
burg[1]提出的表面超导. 实验上首次报道界面超导是

1968年在Al与Cu或Sn组成的超晶格中发现的超导增强

现象[2]. 最近一二十年, 随着先进薄膜制备技术的发展

以及人们对非常规超导物理机理等重大基础科学问题

的持续研究, 界面超导研究得以迅猛发展, 陆续出现了

LaAlO3/SrTiO3(LAO/STO)界面[3]
、高温超导铜氧化物

界面[4]
、FeSe/STO界面[5]以及“魔角”石墨烯[6]等几个重

要体系. 其中, 以LAO/STO为代表的STO界面超导是第

一个氧化物界面超导体系. 2004年, Ohtomo和Hwang[7]

首次在LAO/STO界面上发现了高迁移率的电子气, 这

一开创性工作极大地推动了氧化物界面领域的发展.
2007年, Triscone和Mannhart研究组[3]合作发现了LAO/
STO界面存在超导转变温度(Tc)约为0.2 K的二维超导,
这代表着氧化物界面超导的首次实验发现; 2008年, 他
们又发现这一界面的超导基态可被门电压调控[8]. 此

后, 研究人员在这一界面又陆续发现了铁磁与超导共

存[9]
、类似高温超导铜氧化物的超导能隙行为[10], 以

及多重量子临界性[11]等丰富有趣的现象. 这些工作使

得STO界面超导成为研究低维超导量子现象的一个模

范体系. 然而, 过低的Tc限制了许多后续实验工作的

开展.
KTaO3(KTO)和STO具有相似的电子和晶格结构,

KTO与LAO等氧化物结合也可以形成界面电子

气[12~14]. 2021年, 美国阿贡实验室报道了在EuO(或
LAO)/KTO(111)界面存在Tc达到2 K的超导电性[15]; 我

们报道了在LAO/KTO(110)界面存在Tc接近1 K的超导

电性[16]. 这两个工作标志着第二个、性能更好的(非铜)
氧化物界面超导体系的诞生[17]. 这一新体系不仅比

STO界面体系具有更高的Tc, 而且具有更强的自旋轨道

耦合以及可比拟的其他性质, 因此有望超越STO界面

超导, 成为氧化物界面超导研究领域新的代表性平台.
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本文将简要回顾KTO界面超导的研究历程, 介绍其主

要性质及研究进展, 并对其导电与超导机制进行探讨.

1 钽酸钾的基本性质

KTO是一种立方晶格钙钛矿结构的极性氧化物,
晶格常数a = 3.989 Å, 其晶格结构如图1(a)所示, 至少

在温度低至4.2 K时仍能保持在立方顺电相[19]. 重金属

元素Ta的存在导致了KTO中较大的自旋轨道耦合, 比

STO高了约一个数量级. 在低温下, KTO块体的相对介

电常数可达到4000以上[20,21](图1(b)). 由于量子涨落阻

碍了低能横向光学声子的凝聚, 因此KTO不表现出铁

电相变, 而被认为是一种量子顺电体. 未掺杂的KTO
是能带绝缘体(或可称为宽带半导体), 带隙宽度为

3.6 eV[22], 其价带由O的2p轨道电子形成, 导带由Ta的
5d轨道电子形成[23]. 可以通过引入氧空位[19]或掺杂[24]

等方式将KTO从绝缘变为金属导电性.

2 钽酸钾界面超导的发现

STO是第一个被发现的超导半导体[25], 其研究不

仅直接启发了铜氧化物高温超导的发现, 而且至今仍

是超导物理研究中的一个模范体系. 由于KTO的晶格

结构、电子结构以及主要物理性质都与STO极为相似,
因此很早以前人们就猜测KTO也是超导的. 早在20世
纪80年代初[24], 研究人员就已经试图在低至10 mK的

温度下在Ca掺杂的KTO块体样品中探索超导电性, 载

流子浓度范围涵盖4×1018~7×1019 cm−3, 但没有发现超

导. 2011年, Iwasa和Kawasaki研究组[26]合作, 利用离子

液体门电压调控的方法在KTO(001)单晶的表面注入电

子, 实现了金属导电性, 并在温度降至~50 mK时发现了

超导电性. 这是在KTO体系中首次报道超导. 可惜由于

Tc较低, 这一研究没有引起足够重视, 在之后近10年里

都未再有更多KTO超导的报道.
2021年迎来了新的突破. 美国阿贡国家实验室(Ar-

gonne National Laboratory) Liu等人[15]在EuO(及LAO)/
KTO(111)界面发现了二维超导, 其中EuO/KTO(111)界
面超导Tc可达2.2 K(图2(a)和(b)), 比STO界面超导的Tc
高出近一个数量级; 我们研究组在LAO/KTO(111)界面

发现的二维超导Tc约2 K[27](图2(c)), 并且在LAO/KTO
(110)界面发现了Tc约为0.9 K的二维超导[16](图2(d)). 这

些工作标志着第二个、性能更好的(非铜)氧化物界面

超导体系的诞生[17].

3 主要物性特征

KTO界面超导具有丰富的物性特征, 下面我们选

取几个典型特征进行介绍.

3.1 导电层厚度及二维超导

如图3(a)所示, KTO界面体系通过在KTO单晶基片

上生长氧化物薄膜构筑, 电子气处于靠近界面的KTO
薄层(红色区域)中. 从能带的角度看, 电子气处于KTO
导带形成的近似三角势阱中(图3(b)). 如下文所讨论,
KTO之上薄膜中的氧空位或其他形式的高能电子态从

薄膜一侧向靠近界面的KTO一侧转移电子, 进而形成

了界面电子势阱. 从简单的静电学考虑可知, 该势阱的

宽度(对应于导电层的厚度)将依赖于KTO的介电常

数[28]. 如图1(b)所示, KTO的介电常数随温度降低而上

升, 并在10 K以下进入量子顺电态, 趋于饱和[20,21]. 因

此, KTO界面导电层的厚度也将会随温度降低由薄变

厚, 并在10 K以下趋于饱和.
实验上可以通过分别测量面内和面外的超导上临

界场, 进而利用二维超导的Ginzburg-Landau公式来获得

超导层的厚度[29,30], 并以此来衡量导电层的厚度. 如此

得到的KTO(111)和KTO(110)界面(导电层)超导厚度分

别约为5 nm[15,27]和6~8 nm[16,31]. 此外, 通过角分辨光电子

能谱测量界面的费米面大小, 再结合霍尔效应测量二维

载流子浓度, 也可以估算出界面导电层的厚度. 这一方

法给出了与直接测量超导层厚度类似的结果[32].

图 1 KTaO3(KTO)的晶格结构示意图(a)[18], 以及KTO在不同温度和

电场下的介电常数(b)[21]. Copyright © 1976, The Physical Society of
Japan
Figure 1 Schematic crystal structure of KTaO3(KTO) (a)[18], and
dielectric constant of KTO at various temperatures and electric fields
(b)[21]. Copyright © 1976, The Physical Society of Japan
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同样利用Ginzburg-Landau公式, 从面外超导上临

界场可以得知KTO(111)和(110)界面的超导相干长度分

别约为18 nm[15,27]和30 nm[16,31], 明显大于超导层的厚

度, 因此KTO界面超导属于二维超导. 电流-电压关系

测量[15,16,27]以及超流密度测量[33]进一步确认了KTO界

面超导满足Berezinskii-Kosterlitz-Thouless转变, 支持二

维超导图像.

3.2 丰富的界面组合

除了EuO和LAO外 , KTO单晶基片还可以与

AlOx
[33]

、TiOx
[34]

、YAlO3
[35]

、LaVO3
[36]

、La2/3Sr1/3-
MnO3

[37]
、LaTiO3

[18]
、Hf0.5Zr0.5O2

[38]
、CaHfO3、LSAT

等众多不同氧化物薄膜形成界面导电和超导(表1). 在

这些界面组合中, LaTiO3、LaVO3和LSMO能实现外延

生长, 而其他大部分氧化物薄膜则是非晶或多晶的. 目
前, LAO等薄膜在KTO基片上不仅难以外延生长, 而且

形成非晶(而非多晶)的机理仍不清楚. 我们猜测一个可

能的原因是晶格失配大, 另一个可能的原因是KTO基

片在高温生长条件下表面K的丢失导致了表面晶格的

紊乱无序. 不过, 外延生长对KTO界面的超导性能并不

起正面作用. 以LaVO3/KTO界面为例, 尽管在(001)、
(110)和(111)晶面取向的KTO基片上构筑的界面都是导

电的, 但是只有LaVO3/KTO(111)界面能够超导, 其

Tc~0.5K, 低于相应的EuO(多晶)/KTO或LAO(非晶)/
KTO等界面. 此外, 由于K缺失主要出现在靠近界面

图 2 KTO界面超导的发现. (a) EuO/KTO(111)界面的低温超导转变[15]. Copyright © 2021, AAAS. (b)~(d) LAO/KTO界面的低温超导转变. (b)来
自文献[15], Copyright © 2021, AAAS. (c) 来自文献[27], Copyright © 2021, AAAS. (d) 来自文献[16], Copyright © 2021, The American Physical
Society
Figure 2 Discovery of KTO interface superconductivity. (a) Low-temperature superconducting transition at the EuO/KTO(111) interface[15].
Copyright © 2021, AAAS. (b)–(d) Low-temperature superconducting transitions at the LAO/KTO interface. (b) is from Ref. [15]. Copyright © 2021,
AAAS. (c) is from Ref. [27]. Copyright © 2021, AAAS. (d) is from Ref. [16]. Copyright © 2021, The American Physical Society

图 3 KTO界面体系的结构和能带示意图. (a) 横切视角结构示意图;
(b) 电荷转移及能带弯曲示意图
Figure 3 Structure and band diagram of KTO interfaces. (a) Cross-
sectional view of the structure; (b) schematic representation of electron
transfer and band alignment
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1 nm以内区域[16], 远小于超导层的厚度, 因此其对界面

超导应该不起决定性作用.
与STO体系不同, 到目前为止, 人们在电子掺杂的

块体KTO中仍未发现超导. 这表明表、界面效应在

KTO界面超导中可能起着比STO界面超导中更为关键

的作用. 由于KTO界面超导可以形成于KTO单晶基片

与多种不同氧化物薄膜组成的界面, 并且不依赖于薄

膜是否外延生长, 因此可推论该超导是表面、界面

KTO的本征性质, 薄膜层的主要作用仅是提供电子形

成界面势阱. 我们利用离子液体调控的方法在KTO表

面实现了与KTO界面类似的超导[40], 支持这一推论. 丰
富的界面组合让研究人员可以根据所关注的问题或器

件需求而灵活地选择与KTO基片相匹配的氧化物薄膜

层, 这为相关研究提供了便利.

3.3 依赖于KTO晶面取向的超导电性

KTO界面超导的一个重要特征是其超导性能强烈

地依赖于KTO的晶面方向. (001)、(110)和(111)是立方

钙钛矿结构的3个基本晶面方向. 在STO界面超导体系

中 , 人们发现3个晶面方向都可以超导 , 并且T c相

似[3,41,42]. 然而, 与此不同, 在KTO界面超导体系中, Tc

却高度依赖于晶面方向. 尽管Tc与具体的界面组合以

及生长条件等细节有关, 但是, 如表1所示, 我们仍可看

出超导电性从(001)、(110)到(111)依次增强: (001)表面

有~50 mK的超导, (001)界面几乎不超导; (110)表、界

面有~1 K的超导; (111)表、界面有~2 K的超导. 对晶面

取向的高度依赖性进一步表明在KTO超导中表、界面

效应起着关键作用, 这为揭示KTO界面超导的配对机

制提供了一个重要视角 . 相关讨论见下文“6 超导

机制”.

3.4 低超流密度与强超导涨落

超流密度(superfluid density)是衡量超导性质的一

个重要物理量[43,44]. 一般来说, 其值越高, 超导相

(phase)的相干性越好; 反之, 则会出现强的超导相涨

落[43], 其与超导预配对[45]
、量子金属态[46]以及超导量

子相变[46]等诸多重要的物理现象密切相关. 在传统金

属超导中 , 载流子浓度高 (三维载流子浓度 n 3 D

~1023 cm-3), 超流密度高, 超导相干性好, 超导Tc由库珀

对的形成温度决定. 与之对比, 高温超导铜氧化物的载

流子浓度(n3D~10
21 cm-3)比传统金属低了约2个数量级,

因此,其超流密度相对较低,超导相涨落强,超导Tc由库

表 1 部分已知的KTO界面、表面和块体样品及它们的超导情况a)

Table 1 Some known interface, surface, and bulk KTO samples, and their superconducting properties

氧化物/KTO界面 不同晶面的超导Tc (K)

氧化物薄膜 结晶形式 (111) (110) (001)

EuO 多晶 2.2[15] 1[39] 低至25 mK不超导[15]

EuO 外延
1.35(onset), 门电压可调至

1.7[31]

LAO 非晶 2[27] 0.9[16]
低至25 mK不超导[15]

AlOx 非晶 1.7[33]

TiOx 非晶 1.1[34]

YAlO3 非晶 1.86[35]

LSAT* 非晶 2

Hf0.5Zr0.5O2 非晶 0.62[38]

LaVO3 外延 0.5[36] 低至50 mK不超导[36] 低至50 mK不超导[36]

LaTiO3 外延 1.4[18] 0.9[18] 低至40 mK不超导[18]

La2/3Sr1/3MnO3 外延 1.5[37]

CaHfO3* 外延 0.6

离子液体调控的KTO表面 2[40] 1[40] 0.05[26]

电子掺杂的块体KTO 低至10 mK无超导[24]

a) “*”表示本组未正式发表数据
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珀对的相干温度决定[43]. 而氧化物界面超导的载流子

浓度比铜氧化物又低了1~2个数量级(STO与KTO界面

体系分别为~1019 cm-3与~1020 cm-3). 不仅如此, 氧化物

界面的二维特性及无序进一步降低了超流密度[33,47],
实验表明在KTO界面超导中仅有2.5%左右的载流子对

超导有贡献[33].因此, KTO界面超导(也包括STO界面超

导)是非常典型的极低超流密度二维超导体系, 预期将

具有非常强的超导相涨落以及演生的颗粒性(granular)
超导[46].

4 调控

KTO界面超导具有非常好的可调控性, 特别是电

场调控, 既可以通过KTO基片进行调控, 也可以通过薄

膜进行调控. 这为探索其物理机理、寻找新颖的低维

超导量子现象, 以及发展相应电子器件提供了契机. 下
面我们介绍针对KTO界面超导的几种调控技术, 重点

是通过KTO基片的门电压调控(图4(a)), 以及导电原子

力显微镜扫描探针调控(图4(b)).

4.1 通过KTO基片的门电压调控

如图4(a)所示, 类似于传统的固态场效应晶体管调

控, 可以将KTO基片本身作为介电材料, 电极一端连接

界面, 另一端连接制备在KTO基片背后的底电极, 通过

施加在2个电极上的门电压来调控界面性能. 这种调控

方法可带来2种主要效应: 一是对界面载流子浓度的调

控, 调控大小可以通过平行板电容模型(把界面和底电

极分别看作电容的两个极板)来估算[8]; 二是对界面载

流子空间分布的影响, 体现在迁移率随电场的显著变

化[27,49~51]. 在以往研究的绝大多数材料体系中, 调控效

果主要来自载流子浓度的改变. 然而, 在KTO界面超导

体系, 这一情况发生了变化.
我们可以估算门电压对KTO界面载流子浓度的调

控能力. 假定KTO的相对介电常数为5000, 施加的最大

门电压为200 V(基片厚度0.5 mm), 从电容模型可知对

载流子浓度的调控能力为1.1×1013 cm-2. 考虑到强电场

会抑制介电常数(图1(b)), 预期由电容效应带来的载流

子调控能力会更小. 因此, 仅有当KTO界面体系的载流

子浓度非常低时, 电场对载流子浓度的调控带来的效

应才会比较显著[14,39]; 而对于典型的KTO界面超导样

品, 载流子浓度一般在(5~10)×1013 cm-2范围, 电场难以

显著调控载流子浓度, 这与实验结果一致[27,31,39,52].
然而, 门电压仍然可以通过第二种效应高效调控

KTO界面. 我们利用施加在KTO上的门电压调控了

LAO/KTO(111)界面超导[27]. 如图5(a)所示, 实现了从

超导态到绝缘态的连续调控, 并观察到低温下可被连

续调控的电阻平台. Hall效应测量表明载流子浓度在相

当大的门电压范围内几乎不变(图5(c)); 与之对比, 迁移

率显著地连续单调变化(图5(c)). 调控效果可由载流子

的空间分布变化以及界面附近KTO中的无序梯度来理

解(图5(d, e)): 一方面, 门电压改变了界面势阱的形状,
进而改变了载流子的空间分布; 另一方面, 靠近界面的

KTO不可避免地会出现由扩散等带来的无序, 并且越

靠近界面, 无序度越强. 因此, 当负门电压把载流子向

界面压缩时, 会带来迁移率的明显下降; 并且当通道变

得非常窄、无序非常强时, 会发生载流子的局域化, 进
入绝缘状态. 因此, 这一电场效应事实上是通过改变载

流子(电子及库珀对)的空间分布, 进而调控了其与无序

的相互作用来实现的.
值得一提的是, 受限于KTO所能承受的最大门电

压以及界面区域的无序强度及分布难以精确控制, 目

前仅在少数样品中能够实现从超导态到绝缘态的连续

电场调控. 然而, 迁移率随门电压的显著变化(与之对

比, 载流子浓度变化微弱)在几乎所有的KTO界面超导

样品中普遍存在. 此外, 电场在调控载流子空间分布的

同时, 也调控了界面超导的Tc(图5(b)). 在无序度不太强

的情况下, 变化趋势是载流子越靠向界面, 迁移率越低,
Tc越高[27,31,39]. 陈仙辉、项子霁团队[31]调控了EuO/KTO
(110)界面, 发现电场在调控迁移率和Tc的同时, 也调控

了自旋轨道耦合度εso: 当门电压从150 V变化到−180 V
时, εso从1.2 meV增加到21.1 meV. 他们认为在该VG范围

内, Tc的增加与自旋轨道耦合的增强直接相关, 自旋轨

道耦合应该被认为是决定氧化物界面二维超导性的一

图 4 两种高效的电场调控KTO界面的方法. (a) 通过KTO基片施加

门电压[27]. Copyright © 2021, AAAS. (b) 通过导电探针扫描LAO表

面[48]. Copyright © 2022, the American Physical Society
Figure 4 Two powerful electric-field-effect based methods in control-
ling KTO interfaces. (a) Gating across KTO[27]. Copyright © 2021,
AAAS. (b) Scanning LAO surfaces with electrically biased probes[48].
Copyright © 2022, the American Physical Society
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个重要因素.

4.2 导电原子力显微镜扫描探针调控

这是在氧化物界面领域发展起来的一种独特的调

控技术, 最初由美国匹兹堡大学的Levy小组在经典的

LAO/STO界面实现. 该技术主要利用了LAO的高度绝

缘性和稳定性, 以及加电偏压的导电原子力显微镜探

针产生的局域强电场所导致的空气中的水汽在针尖的

凝结和分解[53,54]. 通过在LAO表面扫描探针, 表面电荷

(束缚在LAO表面)被写入, 根据屏蔽效应, 界面相应位

置的导电性能被调控, 而LAO自身的物理性质则仍然

保持不变. 这种调控是局部的(由微探针的针尖大小等

因素决定)、可逆的以及非挥发性的.
由于LAO/KTO在结构上与LAO/STO非常相似, 因

此, 也可以用此技术来调控LAO/KTO界面超导. 我们

首先利用此技术调控了LAO/KTO(111)界面, 实现了通

道在导电和绝缘状态间的切换以及对超导性能的调

控[48]. Levy小组利用此技术在LAO/KTO(110)界面刻画

了超导纳米线 [ 5 5 ]以及纳米尺度的超导量子干涉器

件[56]. 以上工作表明该技术可以完美地从LAO/STO体

系移植到LAO/KTO体系. 相较于一般调控技术, 该技

术的最大优势是可以在微纳尺度灵活地刻画各种电子

器件结构. 在经典的LAO/STO体系, 研究人员借助此技

术不仅构筑了大量新奇的氧化物纳米电子器件[57~59],
而且观察到非超导电子配对[60]和Pascal序列电导[61]等

一系列新颖的物理现象. 与LAO/STO相比, LAO/KTO
具有更高的超导Tc和更强的自旋轨道耦合, 结合这一

技术, 有望构筑出性能更好的氧化物纳米电子器件以

及发现新的低维超导量子现象.

4.3 其他调控

除了上述两种调控手段之外, 光照[38,62]
、电子

束[55]
、离子液体门电压调控[40,63]等也可以有效调控

KTO界面导电及超导. 此外, 通过调整生长参数, 可以

在很大程度上调控KTO界面的性质[64]. 在此不再一一

展开.

5 导电机制

在KTO界面体系, 目前已经清楚导电是电子型的,
导电层是靠近界面的约几个纳米厚的KTO薄层, 导电

电子(界面电子气)占据Ta 5d轨道. 这一绝缘的界面

KTO薄层是如何变为导电的, 或换言之, KTO界面电子

气是如何形成的呢?
KTO界面电子气与STO界面电子气具有高度相似

性. 以LAO/STO为代表的STO界面电子气的形成机制

曾引起广泛争议. 笼统地说, 有4种主要机制: (a) 界面

图 5 通过KTO基片施加门电压调控LAO/KTO(111)界面电输运性质[27]. (a) 不同门电压下的电阻-温度依赖关系. (b) 不同门电压下的Tc. (c) 不

同门电压下的载流子浓度和迁移率. (d, e) VG>0和VG<0时门电压调控效果示意图. 紫色和红色线条代表垂直于界面的电子包络波函数, 与相应

势阱(粗黑色实线)相匹配. 越靠近界面, KTO中的无序越强. Copyright © 2021, AAAS
Figure 5 Modulation of the LAO/KTO(111) interface electrical transport properties[27] by applying gate voltages to the KTO substrate. (a) Resistance-
temperature dependence at different VG. (b) Tc at different VG. (c) Carrier density and mobility at different VG. (d, e) Schematic diagrams of the
operations for VG>0 and VG<0, respectively. The purple and red lines represent the electron envelope wave function perpendicular to the interface,
matching the potential well (thick solid lines) at the corresponding VG. A higher degree of disorder is expected in the region closer to the interface.
Copyright © 2021, AAAS
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极化不连续与电荷重构; (b) 界面扩散; (c) STO中的氧

空位; (d)氧化物(如LAO)薄膜层(及表面)中的氧空位与

电荷重构. 目前, 人们对KTO界面电子气形成机制的系

统研究还不多, 往往借用STO界面电子气的已有机制

来理解前者. 如表1所示, KTO与多种氧化物薄膜组合

都可以形成界面电子气. 对于这些不同的界面, 研究者

也给出了不同的解释. 比如, Zou等人[12]把LaTiO3/
KTO、Wadehra等人[13]把LaVO3/KTO界面电子气归因

于界面极化不连续与电荷重构. Liu等人[15]把EuO/KTO
和LAO/KTO界面电子气归因于KTO中的氧空位以及

界面扩散. 在这里, 我们不打算针对不同体系做过多详

细讨论, 而是根据我们在LAO/KTO界面的研究结果,
给出一个一般性的理解 : 首级因素是氧化物(比如

LAO)薄膜层(及表面)中的氧空位及由此带来的电荷重

构; 次级因素是KTO中的氧空位. 我们认为这一理解对

于不同组合的KTO界面以及STO界面具有通用性.
简单讨论如下. 由于LAO是非晶的, LAO/KTO界

面不存在极化不连续, 因此可以排除界面极化不连续

与电荷重构机制. 扫描透射电子显微镜研究表明, 界面

扩散不足1 nm尺度[16], 远小于界面导电层的厚度, 因此

可以排除界面扩散为主要机制. 值得强调的是, 在已报

道的所有KTO界面电子气体系中, 薄膜都是在缺氧环

境下生长的(如在富氧环境下生长, 界面则变为绝缘).
因此, 可以非常确定地说, 氧空位在界面导电中一定起

着关键作用. 这一结论在STO界面体系也被广泛认知.
然而, 氧空位既存在于KTO(或STO)基片, 也存在于其

上的氧化物薄膜. 因此, 这两种不同氧空位的作用都需

要考虑.
由于存在(大量)氧空位的KTO(或STO)本身可以导

电, 因此许多研究人员往往默认界面导电也来自KTO
(或STO)中的氧空位(图6(a)). 我们认为这一理解是不

全面的, 忽视了薄膜中氧空位的作用(图6(b)). 一个简

单的事实是: 经历同样的生长过程, 但不真正沉积薄膜

的KTO(或STO)基片, 尽管存在氧空位, 但并不导电. 为
了澄清这两种不同的氧空位机制, 我们曾开展了一系

列边生长边原位测量实验(图6(c, d))[65,66]. 结果表明,
在真空环境下, 生长一旦开始界面就立即导电, 因此

LAO薄膜的临界厚度不是本征的; 对于LAO薄膜小于

临界厚度的样品, 在原位真空中其导电性保持, 但在氧

气或空气环境下其导电性则消失, 表明填充薄膜中的

氧空位会扼杀界面导电. 结合其他对比实验, 我们的结

果支持以下设想(图3b, 6b): 氧化物(比如LAO)薄膜层

(及表面)中的氧空位作为源头向靠近界面的KTO(或
STO)层转移电荷, 形成界面势阱, 这是电子气形成的首

要机制; 之后, KTO(或STO)中氧空位束缚的部分电子

(能级略低于导带底)进入势阱, 达到新的静电平衡, 这

进一步增强了界面导电性. 更多讨论可参考我们近年

图 6 甄别两种不同的氧空位机制. (a) STO(KTO)中的氧空位直接

形成界面电子气[65]. (b) 薄膜中的氧空位向STO(KTO)转移电子, 形

成界面势阱和电子气[65]. (c) 边生长边测量电输运实验示意图[65].
Copyright © 2019, Institute of Physics. (d) 一组典型的界面电导σs随
生长过程及环境变化的实验数据[66]. 红色箭头表示激光脉冲, 每个脉

冲生长~0.014 nm LAO薄膜. 不同时间段的样品环境如图所示. Copy-
right © 2022, The American Physical Society
Figure 6 Unravelling oxygen-vacancy-induced electron transfer.
(a) oxygen vacancies in STO (KTO) directly contribute electrons[65].
(b) oxygen vacancies in films transfer electrons to STO (KTO)[65].
(c) Schematic setup of during-growth transport measurements[65].
Copyright © 2019, Institute of Physics. (d) A typical set of experimental
data for the dependence of interfacial conductance on growth process
and environment[66]. The red arrows indicate the moment when a laser
pulse shoots. The growth rate of LAO is ~0.014 nm per laser pulse. The
chamber environment in different time zones was as labeled. Copyright
© 2022, The American Physical Society
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的文章[65~68]. 在这一设想下, LAO薄膜的临界厚度可以

理解为维持薄膜中足够氧空位存在所需要的最小厚度.
此外, 我们发现在生长LAO的过程中同时添加少

量的水汽有利于界面导电[16,27], 具体机制目前还不清

楚. 一种可能性是水汽在氧空位处分解, 有利于向界面

提供电子[67]; 另一种可能是水汽有利于薄膜中氧空位

的形成.

6 超导机制

KTO界面超导与STO界面超导相似, 应该也是非

常规超导. STO超导是第一个被发现的非常规超导, 发

现于BCS理论(1957年)提出7年之后[25]. 其非常规性主

要体现在超导配对机制不满足典型的BCS电声理

论[69,70]: 在BCS理论中, 费米能远高于德拜能; 而在STO
中, 费米能接近甚至小于德拜能. 同样的情况也出现在

KTO界面超导中. 尽管KTO界面超导是二维的, 软X射

线角分辨光电子能谱测量表明KTO界面的电子结构仍

是三维的[32]. 实验测得的KTO界面超导的二维载流子

浓度n2D一般在(5~10)×1013 cm−2. 假定超导层的厚度为

5 nm, 那么相应的体载流子浓度n3D为(1~2)×1020 cm−3,
对应的费米能约为几十至100 meV, 与KTO的纵向光学

声子模能量相近[71]. 显然, 这与传统BCS电声理论中的

费米能远高于德拜能这一条件不符.
目前, KTO界面超导的配对机制仍是一个谜团. 尽

管有KTO界面存在磁性的报道[72,73], 但是综合来看这

一界面并不存在明显的磁有序, 基本可以排除磁涨落

相关机制. 最近, 陈仙辉团队[74]报道了在铁磁性EuO和

(110)取向的KTO构成的界面中由铁磁近邻效应导致的

一维超导条纹相, 展现了超导电性与磁性的耦合效应.
不过, 最有可能的超导配对机制仍是电声相互作用. 然
而, 如上所述, 其电声相互作用并不是典型的BCS电声

机制. 到目前为止, 已知的KTO超导只发生在界面(或
表面), 并且对晶面方向敏感. 对这些现象的深入研究

有望揭开KTO界面超导配对机制的神秘面纱.
Liu等人[15]发现对于KTO(111)界面, Tc与n2D在近一

个数量级的范围内存在显著的线性依赖关系(图7(a)).
据此, 他们提出了通过软横向光学(TO1)声子进行电子

配对的模型[15]. 如图7(b)所示, 由黑色箭头表示的Ta和
O位置在垂直方向上的位移打破了关于d轨道中心水平

面的反演对称性, 使得电子沿着Ta-O-Ta键的轨道间跳

跃幅度不再为零. 通过这一模型, 他们成功得到了KTO
(111)界面上Tc与n2D的近似线性关系, 以及对晶面方向

的高度敏感. 不过, 该模型的正确性还有待进一步的实

验验证. 有两点值得讨论: 一是该模型假定界面电子结

构是二维的, 这与软X射线角分辨光电子能谱实验结果

不一致[32]; 二是Tc与n2D的线性关系在实验上并非是普

适的, 比如, 在电场调控实验中, 对于高n2D的样品(也
是最典型的KTO界面超导样品), Tc与n2D并不呈现明显

依赖关系[27,31,39].
Chen等人[32]利用软X射线角分辨光电子能谱测量

了(001)、(110)和(111)三种不同晶面取向LAO/KTO界

面样品的电子结构, 发现界面电子结构是三维的, 并且

图 7 可能的超导配对机制迹象. (a) 在KTO(111)样品中Tc与n2D的线性依赖关系[39]. (b) 通过TO声子的超导配对模型[39]. (c) LAO/KTO(001),
LAO/KTO(110)和LAO/KTO(111)沿k[110]方向的光电子能谱[32]. (d) 依赖KTO界面取向的电声耦合[32]

Figure 7 Indication of possible superconducting pairing mechanisms. (a) n2D dependence of Tc for KTO(111) samples
[39]. (b) pairing via transverse

optical phonons[39]. (c) Photoemission spectra along k[110] for LAO/KTO(001), LAO/KTO(110), and LAO/KTO(111)[32]. (d) Orientation-dependent
electron-phonon coupling in LAO/KTO interfaces[32]
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电声耦合明显依赖于晶面方向 . 如图7(c)所示 , 从

(001)、(110)到(111), 电子能谱上的“拖尾”现象依次增

强. 该“拖尾”现象是一种典型的极化子效应, 可归因于

电子与小波矢Fuchs-Kliewer表面声子的耦合 . 从

(001)、(110)到(111), 电声子耦合依次增强, 超导Tc也
依次增加(图7(d)). 由此可见, 电子与Fuchs-Kliewer表
面声子的相互作用对KTO界面超导起着重要作用. 至

于这一相互作用是否就是KTO界面超导的配对机制,
还需进一步的实验验证.

除了超导配对机制, 另一个重要的未解问题是KTO
超导波函数的对称性. Zhang等人[35]在YAlO3/KTO(111)
界面发现其面内磁阻和上临界场在超导态时发生了自

发旋转对称性破缺, 呈现二重对称性, 将其归因于s波和

p波混合配对超导态. 不过更多实验迹象暗示KTO界面

超导可能仍是s波或以s波为主导. 其中很重要的一点是

KTO界面超导对无序有很强的抵抗能力. 我们[27]利用电

场调控LAO/KTO界面超导, 通过把载流子的分布向界

面压缩, 可显著增强有效无序度, 电子的平均自由程可

以从大于8 nm连续调控至小于1 nm. 我们发现除了极端

无序情况,超导一直存在,并且Tc在很大的门电压范围内

随着有效无序度的增强而提高(图5b). 此外, Mallik等
人[33]测量了AlOx/KTO(111)界面超导的超流刚度, 结果

与无节点的超导序参量一致, 也支持s波超导.

7 总结与展望

在本文中, 我们简单梳理了KTO界面超导自发现

以来的研究进展, 并对KTO界面电子气的起源以及界

面超导的可能机制进行了讨论. KTO界面体系与STO
界面体系有许多相似之处, 如相似的物理结构、电子

气、调控手段等, 这使得基于STO体系的研究方法具

有很强的可移植性. 同时, KTO界面体系比STO体系具

有高近一个数量级的超导Tc以及自旋轨道耦合, 这使

得它在构筑氧化物超导电子器件、探索拓扑超导以及

Majorana物理等方面更有优势[75].
KTO界面超导的发现也为非常规超导物理研究提

供了新的机会. 一方面, 它极低的超流密度、优异的可

调控性以及相对较高的Tc使其有潜力成为研究超导涨

落相关现象的模范体系. 另一方面, KTO界面超导的各

向异性特征以及块体超导的缺失或许隐藏着超导性起

源的重要信息. STO超导作为第一个非常规超导, 其研

究经久不衰. 然而, STO界面超导的配对机制是否和

STO块体超导一样, 仍是一个未知问题. KTO界面超导

的出现为解决这一类问题提供了新的素材和突破口.
此外, 对于KTO体系是s波还是p波超导, 现在仍存在争

论, 这也激发了进一步的研究兴趣. 基于KTO的氧化物

界面超导体系已经成为凝聚态物理领域的一个新的研

究热点, 将有机会推动界面超导领域的未来发展.
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Summary for “钽酸钾界面超导的发现与研究进展”

The discovery and research progress of the potassium tantalate
interface superconductors
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Very recently, superconductivity with a transition temperature (Tc) up to 2.2 K was discovered at KTaO3 (KTO)-based
interfaces. Compared with the classic SrTiO3 interface superconductors, this new oxide interface superconductivity has a
higher Tc, a stronger spin-orbit coupling, and a comparable tunability. These excellent properties make KTO interface
superconductors an exciting platform to explore rich low-dimensional superconducting physics, as well as to push forward
the frontier of oxide electronics. In this paper, we aim to give a brief review of this rapidly developing field of KTO
interface superconductors, in order to instruct readers who are interested in, but not familiar with, it. We are not intended to
include all the relevant published literatures thoroughly. Rather, we choose materials in a way that can provide readers a
consistent story, and let them have a big picture in a short time. For those who are interested in deep details, please refer to
the original research papers. The contents are arranged as follows. The first part provides the basic properties of KTO,
including its crystalline structure, the dielectric constant, the spin-orbit coupling, orbitals, conduction, etc. The second part
reviews the history of the discovery of the KTO interface superconductors. In the third part, we introduce the important
physical properties of KTO interface superconductors: (1) The thickness of the interface conducting layer and the two-
dimensional superconductivity. (2) The fruitful combinations of a variety of KTO-based interfaces. Here we note that the
key role of the deposited films is to supply electrons to the KTO layer near the interface. It is not so crucial whether the
deposited films are epitaxial or not. (3) The dependence of superconductivity on the orientations of KTO. (4) The extremely
low superfluid density and the strong superconducting fluctuations. We believe that many interesting properties of KTO
interface superconductors are related to them. (5) The tuning. We introduce a few methods in tuning the KTO interface
superconductors. More attentions are paid to the back gating across KTO, the most useful technique in controlling this
system. In the fifth part we discuss the conduction mechanism of the KTO interfaces. In the classic STO interfaces, the
conduction mechanism has been a long-standing debate. Here we would like to point out that the conduction of KTO (as
well as STO) interfaces can be well understood by taking into account of the effects of oxygen vacancies in films (in
addition to oxygen vacancies in KTO and STO substrates). In the sixth part, we review and discuss the developments in
understanding the mechanism of KTO interface superconductivity. At the present stage, the superconducting mechanism is
still an open question. It is mostly likely that the pairing glue is still electron-phonon coupling. However, it is also rather
clear that the superconductivity is unconventional. It is because that the Fermi energy is comparable or even lower than the
Debye energy of optical phonons, which violates the conditions of applicability of the standard BCS theory.

interface superconductor, oxide interface, potassium tantalate, tuning superconductivity
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