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铁基超导体的角分辨光电子能谱研究进展

丁暋洪昄暋暋董暋靖
(中国科学院物理研究所暋北京凝聚态物理国家实验室暋北京暋100190)

摘暋要暋暋最近发现的超导转变温度高达55K铁基高温超导体结束了铜氧化物在超导转变温度高于40K 的领域一

统天下的局面.与铜氧化物高温超导体一样,超导配对对称性对于理解这一新的体系有着重要的作用.文章利用角分

辨光电子能谱实验手段,全面地研究了铁基材料的能带结构和费米面以及它们随载流子掺杂浓度变化的演化过程,

发现了铁基超导体中依赖费米面的无节点的超导能隙,指出了费米面间的相互作用对超导配对起着关键作用.
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1暋引言

1.1暋背景介绍

最近发现的铁基高温超导体结束了铜氧化物在

超导转变温度高于40K的领域一统天下的局面,目
前发现的铁基超导体最高超导转变温度达到了

55K[1].与铜氧化物高温超导体一样,超导配对对称

性对于理解这一新的体系有着重要的作用.但与铜

氧化物高温超导体不同,铁基超导体母体材料为自

旋密度波半金属[2,3],可以通过元素替换引入电子

或空穴载流子或施加压力,形成超导体.母体材料在

低温下会发生结构相变和磁相变,这种相变的驱动

力可能来源于位于布里渊区中心和边角的两个不同

费米面的嵌套,这两个费米面由(毿,毿)反铁磁特征

波矢连接.随着对多个铁基材料体系研究的进一步

深入,人们更加迫切地想要了解此类材料最重要的

问题,那就是如何通过载流子的引入实现从反铁磁

半金属母体到超导体的演化,以及超导形成的驱动

力是什么.

1.2暋实验原理

角分辨光电子能谱(angleresolvedphotoemis灢
sionspectroscopy,ARPES)是利用光电效应来研究

物质电子结构的最直观实验手段之一.1887年德国

物理学家赫兹发现一束光照射在样品表面,当入射

光频率高于特定阈值(功函数)时,表面附近的一些

电子会脱离样品,成为自由电子,这就是光电效应.
角分辨光电子能谱实验是利用惰性气体灯或同步辐

射光作为光源,照射到样品上,通过探测出射光电子

的能量及角度分布来表征固体电子结构(见图1).
图1(a)为实验示意图,一束光打出的光电子被探测

器收集,探测器通过采集出射光电子的能量和角度

分布信号,就可以分析得到不同能量的电子在动量

空间的分布,这样也就可以了解能带的色散关系(图

1(b)).
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图1暋角分辨光电子能谱原理图

2.铁基材料的角分辨光电子能谱研究

2.1暋 能带结构和费米面

根据理论计算,铁基材料费米面附近的电子态

主要由Fe的3d电子提供,Fe的5个3d轨道全部

参与导电,因此,铁基超导体是一个多带复杂系统.
在布里渊区中心殻点和边角M 点,分别有空穴型费

米面和电子型费米面[4].角分辨光电子能谱实验观

察到了最佳掺杂的 Ba0.6K0.4Fe2As2 样品在正常态

时的能带结构,发现了4条跨越费米能的能带,其中

两条为围绕着殻点的空穴型费米面,两条为围绕着

M 点的电子型费米面[5],见图2.图2(a)为50K 时

沿殻-M 方向的能量分布曲线,可见在殻—M 方向

上,能带有明显的色散.当温度降到更低(15K)时,
在殻点附近能清楚地看到靠近费米面处有两个类

空穴型能带(见图2(b));图2(c)为费米能附近

暲10meV处积分强度在二维布里渊区投影的费米

面(黄色到黑色表示强度由强到弱),蓝色点表示能

带跨越费米能的点;图2(d)为实验曲线(圆圈)与紧

束缚模型计算结果(实线)的对比,可见小的空穴型

费米面与两个相互杂化的电子型费米面有较好的嵌

套,其嵌套波矢正是(毿,毿)反铁磁自旋密度波波矢.

2.2暋超导能隙的对称性

除了能带结构,超导体的配对对称性和与轨道

的依赖关系也是我们关心的重点.随着温度降低到

超导转变温度以下,能看到最佳掺杂的 Ba0.6K0.4

Fe2As2(Tc=37K)在费米波矢附近的能量分布曲

线的前端边随着温度降低在移动(见图3(a)),说明

有超导能隙打开.为了更清楚地研究超导能隙的情

况,我们扣掉了费米分布函数的影响,将毩能带的能

量分布曲线对称化,得到图3(b),从其中能够清楚

图2暋Ba0.6K0.4Fe2As2能带结构 (a)50K 时沿殻—M 方向的能

量分布曲线;(b)15K时殻点附近的强度曲线,能清楚地看到靠

近费米面处有2个类空穴型能带;(c)费米能附近暲10meV 处

积分强度在二维布里渊区投影的费米面以及跨越费米能的点

(蓝色);(d)实验曲线与紧束缚模型计算结果的对比,可见小的

空穴型费米面与2个电子型费米面有较好的嵌套(虚线圆圈为毩
费米面经过(毿,毿)的平移),其嵌套波矢是(毿,毿)自旋密度波波矢

地看到准粒子峰位从7K 到30K 基本不变,大约为

12meV;当温度从35K 升到40K 时,准粒子峰迅速

向费米能移动并最终消失[6],也就是说,在Tc 附近

很小的温度区间内,超导能隙迅速消失.实验表明,

Ba0.6K0.4Fe2As2 样品具有2个不同的超导能隙:较
大的能隙(牔~12meV)处在小的类空穴和类电子

费米面上;较小的能隙(牔~6meV )位于一个大的

类空穴费米面上[6].后续的实验还发现,布里渊区

M 点周围还有一个大的电子型费米面,其能隙的大

小约为11meV,与内电子费米面和内空穴费米面上

的能隙大小相当[7].图3(c)为超导能隙在毩和毬费

米面不同角度上的分布,可见毩和毬费米面上的超

导能隙的大小基本为各向同性的,并且没有节点.图

3(d)显示了超导能隙在毭和毮费米面不同角度上的

分布,这两个费米面上的超导能隙同样也是各向同

性的.

2.3暋费米面间相互作用对超导配对和能隙的影响

2.3.1暋 最佳空穴掺杂

对于最佳空穴掺杂样品Ba0.6K0.4Fe2As2,计算

不同能带上耦合系数2牔/kBTc,得到毩,毬,毭,毮四

个能带上的耦合系数分别为7.7,3.6,7.7,7.2,
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图3暋(a)Ba0.6K0.4Fe2As2能量分布曲线;(b)对称化的能量分

布曲线;(c),(d)为超导能隙在费米面不同位置上的大小

除了毬能带上的耦合系数较小外,其他三个能带的

2曶/kBTc 值均超过BCS理论预期值.图4示意地画

出了Ba0.6K0.4Fe2As2 单晶样品中的电子结构和能

隙大小:首先,这是一个多能带系统;其次,当温度降

低到低于体材料超导转变温度时,不同费米面上同

时打开了大小不等但各向同性的超导能隙.注意到

分别位于洡点和M 点周围的毩和毭,毮费米面,若将

毩平移一个(毿,毿)特征波矢,则毩与毭或毮能够较好

地发生嵌套,见图2(d),而这个特征波矢也是母体

样品中反铁磁自旋密度波不稳定性产生的特征波

矢.由此可见,对于空穴型铁基超导体来说,配对强

度随着不同费米面的嵌套而增加(毩与毭,毮),而对于

非嵌套的费米面(毬),其配对强度则较弱.
2.3.2暋最佳电子型掺杂

以上讨论了空穴型铁基超导材料的电子结构和

能隙情况,那么对于另一个方向的掺杂样品,即电子

型铁 基 超 导 体 又 是 怎 样 的 情 况 呢? 以 BaFe1.85

Co0.15As2 样品(Tc=26K)为例[8],对于最佳电子型

掺杂的样品,其费米面变化情况应该和空穴型的样

品相反,也就是说,位于布里渊区中心的空穴型费米

面随着电子的掺杂变小,而位于布里渊区边角的电

子型费米面应该随着电子的引入而变大,那么此时

原来与毭或毮发生嵌套的费米面毩不再满足嵌套条

件,而变小的毬则变得满足与毭或毮发生嵌套的条

图4暋三维超导能隙在不同费米面上的分布(大图)及其随温度

的演化(小图)

件,其配对强度2曶/kBTc 也从原来的3.6变成了

6.图5给出了电子型超导体的超导能隙及费米面的

情况.图5(a)为毬费米面费米波矢处(插图红点处)
能量分布曲线随温度的变化,在超导转变温度前后

能够看到谱线前端边的移动,意味着超导能隙的打

开.图5(b)显示了空穴和电子费米面上超导能隙随

温度的变化,在空穴掺杂样品中,较小的毬费米面上

的能 隙 在 电 子 掺 杂 的 样 品 中 变 得 较 大 (约 6.
7meV).图5(c)显示了 ARPES得到的电子型铁基

超导体费米面分布情况.图5(d)为8K 时空穴和电

子型费米面上打开的超导能隙随角度的变化,仍然

为各向同性的.
2.3.3暋对过掺杂样品的研究

基于以上对空穴和电子掺杂两个方面样品的讨

论,我们认为,费米面嵌套导致了强的配对相互作

用,这两种情况可以用图6示意地给出.当空穴掺杂

到达一定浓度时,布里渊区中心洡点周围的较小空

穴型费米面毩,通过(毿,毿)特征波矢与布里渊区边角

M 点周围的毭或毮发生嵌套,见图6下半部分红色

图;随着空穴浓度的减小,电子掺杂浓度的增加,布
里渊区中心的空穴型费米面逐渐的减小,M 点周围

的电子型费米面逐渐增大,到达一定程度时,布里渊

区中心较大的费米面毬满足了与毭或毮发生嵌套的

条件,形成了电子型的超导体,见图6上半部分蓝色

图.由此推断,无论是在电子掺杂端,还是在空穴掺

杂端,当电子或空穴的掺杂浓度足够高时,必定会有

某一个或两个费米面消失.为此,我们又对过掺杂样
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图5暋BaFe1.85Co0.15As2(a)M 点周围能量分布曲线边随温度的

变化;(b)空穴和电子费米面上超导能隙随温度的变化;(c)

ARPES得到的费米面情况;(d)8K时空穴和电子型费米面上打

开的超导能隙随角度的变化.

品进行了角分辨光电子能谱的测量[9,10],图7给出

了过掺杂样品的电子结构图.图7(a)显示了空穴型

过掺杂样品的情况,对于 KFe2As2 样品(Tc~3K),
布里渊区中心的2个空穴型费米面变大,布里渊区

边角处的电子型费米面消失,取而代之的是一个新

发展出来的空穴型费米面;图7(b)所示为过掺杂电

子型超导体的电子结构,当BaFe2-xCoxAs2 样品中

Co的掺杂含量到达0.3时(Tc~0K),M 点附近的

电子型费米面膨胀而布里渊区中心的空穴型费米面

则沉到了费米能级以下.以上两种情况,费米面不再

满足发生嵌套的条件,因此超导也就不再发生.这表

明电子和空穴费米面的嵌套与超导配对有着密切的

联系,费米面间的相互作用对于超导配对起着重要

的作用.

3暋结论

以上结果可用图8示意表示:对于母体样品(见
图8(a)),位于布里渊区中心周围的2个空穴型费

米面和位于布里渊区边角的2个电子型费米面,都
能够较好地被(毿,毿)反铁磁特征波矢连接,发生嵌

套,此时会发生自旋密度波不稳定性;进行掺杂后,
随着费米能的移动,能带也相应地随之发生变化,对
于空穴掺杂,费米能下移,位于布里渊区中心的空穴

型费米面变大,位于布里渊区边角的电子型费米面

图6暋费米面嵌套条件随掺杂不同的变化情况(Q 为特征波矢)

图7暋过掺杂样品的电子结构

图8暋铁基材料随载流子掺杂的能带演化示意图

变小,当掺杂到一定浓度时,布里渊区中心外部较大

的空穴型费米面与布里渊区边角内部的电子型费米

面满足较好的嵌套条件,导致最佳超导(图8(b));
随着掺杂进一步增加,最终电子型的费米面会消失,
(毿,毿)电子散射不再满足,超导也随之消失(图8
(c));同样地,对于电子掺杂,也有类似的现象,只不

过电子掺杂导致费米能上移,最终空穴型费米面消

失,见图8中的(d)—(f).
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根据上述讨论,我们认为铁基超导体的超导能

隙为无节点的各向同性能隙,支持s波反相位配对

对称性[11].费米面间的相互作用对超导配对起着关

键的作用,费米面的嵌套引起了强配对性.
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利用激光测量晕核半径

欧洲和北美的物理学家测量了一种异常的铍同位素的半径.这种铍同位素含有一个远离核心的中子,这种核称为晕核.
虽然此前测定过其他“晕暠核的半径,但这回是首次测量具有单个晕中子的核.研究人员发现,铍灢11的晕中子平均距核心大约

7fm(7暳10-15m),而核心本身半径为2.5fm 左右.
晕核是1985年发现的,晕核有一个普通的核心加上一个或更多的大部分时间都远离核心运动的晕中子.例如,锂-11晕

核的直径几乎与重得多的铀核的直径一样大.晕核的直径如此之大的原因是将晕中子束缚在核心上的能量只有100keV,大
约是将中子束缚在普通核上的能量的十分之一.

测量晕核的大小是很困难的,这是因为晕核的寿命很短,而且中子没有电荷,晕中子不易与实验探针相互作用.
最好的测量方法是研究原子或离子中束缚在晕核上的电子能级微小的“体积移位暠(volumeshift),这种移位大约为电子

能级能量的十亿分之一,是由于晕中子与核心相对运动,使得对于电子来说,核心像是变模糊了的正电荷.这就意味着,含有

晕核的铍灢11的铍原子的电子能级与含有一般铍灢7、铍灢9或铍灢10核的铍原子的电子能级相比有微小的变化.
这种体积位移可以用来计算正电荷模糊的半径,从而可以计算晕中子与核心之间的平均距离.
虽然物理学家已经测量了氦和锂的晕同位素的这种移位,但是由于铍原子中有4个电子,对于铍灢11核的实验变得更为

复杂.
原来电子的能级也受它所引起的“质量移位暠(massshift)的影响,部分是由于核与电子的关联运动之间的相互作用.这种

质量移位大约是体积移位的1000倍,而且随着电子数目的增加越来越难计算.这一问题通过研究Be+ 离子(只有3个电子)而
得到一定程度的简化.

新的研究工作是由德国 Mainz大学的 WilfriedN昳rtersh昡user及他的来自加拿大和瑞士的同事在CERN的ISOLDE装置

上完成的 (有关论文发表在Phys.Rev.Lett.,2009,102:062503).
实验通过用1.4GeV的质子束轰击碳化铀靶来产生4种不同的铍的同位素(Be灢7,铍灢9,铍灢10和铍灢11).用激光将所生成

的这些同位素电离并加速到50keV.再用两束紫外激光打到离子上,引起电子能级的跃迁.其中一束激光迎着离子运动方向,

另一束激光则从相反方向,即从离子后面射到离子上,以消除实验中离子动能的不确定性.
铍的电子吸收某些激光后跃迁到较高的能级上.当电子跳回原来能级时,通过“共振荧光暠过程发射与激光相同波长的

光.但是晕同位素铍灢11吸收激光后再发射的光的波长与一般铍的同位素发射的光有微小的差别.这是由同位素移位引起的.
这种移位是质量移位与体积移位之和.

研究小组使用一种叫做频率梳的仪器测定了这种微小的移位.通过将铍灢11的共振波长与其他铍的同位素相比较,并进

行质量移位修正,得到体积移位.从而得出结论认为,晕中子距核心大约为7fm.核心的直径约为2.5fm.
(树华暋编译自PhysicsWorldNews,9暋March暋2009)
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