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新型铁基超导体角分辨光电子能谱研究*

丁暋洪昄暋暋钱暋天暋暋汪晓平
(中国科学院物理研究所暋北京暋100190)

摘暋要暋暋最近发现的新型122结构的铁基超导体掀起了铁基高温超导研究的又一轮热潮.文章利用角分辨光电子

能谱实验手段,研究了这类新型铁基材料的电子结构、费米面拓扑和超导能隙.实验结果表明,其在布里渊区中心的

能带结构及费米面与其他铁基超导体存在明显差异,并导致嵌套在粒子-空穴通道的费米面消失.另外,在布里渊区

边缘的电子型费米面发现了较强的并且有各向同性的超导能隙.这些结果对可能的超导配对机制提出了严格的限

制.
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1暋引言

高温超导电性具有重要的科学意义和应用价

值,自从发现铜氧化物具有高温超导电性以来,它就

一直是凝聚态物理和材料科学研究中的热点问题.
最近发现的铁基高温超导体的最高超导转变温度达

到了55K,结束了铜氧化物在高温超导领域一统天

下的局面[1,2].通过简单对比可以发现,铁基超导体

的相图与铜氧化物等非常规超导体相当类似,这意

味着它们的超导机理可能高度相关.因此,有关铁基

体系高温超导机理的研究,对整个非常规超导现象

物理起源的理解有极大的启发意义.铁基家族按结

构可 以 划 分 为 6 大 类,它 们 分 别 是 1111 类

(如LaO1-xFxFeAs,LaOFeP)、122 类 (如 Ba1-x

KxFe2As2,BaFeAs1-x Px,BaFe2-x CoxAs2 )、111 类

(如NaFeAs,LiFeAs)、11 类 (FeTe1-xSex),21311 类

(如Sr2VO3FeAs)和新型122类(如 K1-xFe2-ySe2).这
些体系的许多物理性质既相互关联,又有所不同,如
何统一理解它们的超导机理是当前铁基超导体研究

中的一个热点问题.其中,2010年中国科学院物理

研究所陈小龙研究组发现的新型122铁基超导体在
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近期受到了较多关注[3,4].与其他铁基超导体相比,
新型122铁基超导体表现出许多独特的物理性质,
对于它们的研究必将极大地推动了人们对整个铁基

体系超导机理的理解.
在新型122铁基超导体发现以前,人们发现所

有具有较高超导转变温度的铁基材料在布里渊区中

心殻点处都有一些空穴型的费米面,而在布里渊区

边缘M 点处有一些电子型的费米面,并且某些空穴

型费米面和电子型费米面的大小相近,即费米面准

嵌套.我们先前进行的角分辨光电子能谱(ARPES)
实验发现,在大小相近的空穴型费米面和电子型费

米面上的超导能隙相对较大[5,6],并且随着掺杂的

进行,当空穴型费米面或电子型费米面消失时,超导

电性也强烈地被抑制甚至消失[7,8].中子散射实验

也揭示了许多超导样品在连接空穴型费米面和电子

型费米面的(毿,0)波矢处存在自旋涨落[9].这些实验

证据暗示了铁基材料超导电性很可能与(毿,0)波矢

处的自旋涨落诱导的准嵌套空穴型费米面和电子型

费米面间的电子散射相关.
然而新型122铁基超导体的出现使人们对这一

看法产生了很大的疑问.从分子式人们可以发现,

K1-xFe2-ySe2 很可能有很强的电子掺杂.电子掺杂

会使费米能级EF 升高,从而导致殻 点处空穴型费

米 面 的 减 小 甚 至 消 失.对 BaFe2-x CoxAs2 和

KFe2As2 的研究发现,随着电子或空穴掺杂,任何

一种费米面的消失都会严重抑制超导电性[7,8].但

K1-xFe2-ySe2 的超导转变温度达到30K以上,与其

他许多铁基超导体类似.如果空穴型费米面真的消

失,先前的准嵌套理论很可能是不完善甚至是不正

确的,需要考虑其他因素.因此澄清新型122铁基超

导体EF 附近的电子结构以及超导能隙在布里渊区

中的分布,对于整个铁基体系超导电性的理解都极

为关键.
本文 将 重 点 阐 述 我 们 利 用 ARPES 技 术 对

K0.8Fe1.7Se2 (Tc ~30K)和 Tl0.63 K0.37 Fe1.78Se2

(Tc~29K)的电子结构和超导能隙进行研究的实验

结果[10,11].复旦大学封东来小组和中国科学院物理

研究所周兴江小组也取得了类似的结果[12,13].这些

实验结果证实了新型122铁基超导体在殻点处空穴

型费米面的确消失,在M 点处存在几乎为圆形的电

子型费米面.电子型费米面在超导转变温度以下出

现各向同性的并且很大的超导能隙(2殼/kBTc~7).
此外,我们发现EF 附近的能带宽度和费米速率只

有理论计算值的40%,并且在0.8eV处出现很强的

非相干峰,表明这类材料可能具有较强的电子关联

效应.我们也将讨论费米面拓扑和超导能隙对称性

对其超导配对机理的意义.

2暋实验原理

ARPES是探测物质电子结构和低能电子激发

最直观的实验手段之一.当入射光的光子能量超过

探测样品功函数时,由于光电效应,样品中的一些电

子会吸收光子能量受到激发并逸出样品表面,在逸

出过程中,平行于样品表面的电子动量分量守恒.这
个过程可以用以下2个简单的公式来描述:

Ek=h毻-毜-EB,p曃 =sin毴 2mEk ,
其中Ek 为电子逸出后的动能,h毻为光子能量,毜为功

函数,EB 为出射电子在样品中相对于EF 的束缚能,p曃

为出射电子平行于样品表面的动量分量,毴为动量与样

品表面法线的夹角,m为电子质量.使探测器选择接收

具有某一特定动能的电子,并让具有不同面内动量(即
波矢)的电子打在探测器的不同位置上,就可以获得特

定动能电子的动量信息.逐步扫描具有不同动能的电

子,就可以获得出射电子能量对面内动量的依赖关系,
并最终还原出样品内部电子能量对面内动量的依赖关

系,即能带结构所对应的关系.

3暋实验结果

我们先来简单介绍一下铁基材料的面内布里渊

区(BZ).在图1(a)中,我们画出了2种面内布里渊区.
其中未折叠布里渊区对应于晶胞中只包含一个铁位,
但如果考虑到铁平面上下不等价的硒位,每个晶胞中

应有2个铁位,布里渊区和能带结构发生折叠.在实

际测量中,只需测量第一个折叠布里渊区就能够获得

所有的费米面拓扑和能带结构的信息.但在讨论面内

波矢时,我们习惯于按照未折叠布里渊区定义面内波

矢,即M 点为(毿,0),X 点为(毿/2,毿/2).图1(b)显示

的是K0.8Fe1.7Se2 沿着布里渊区高对称线殻灢X灢M灢殻
方向的能量分布曲线(EDC).除了EF 附近的色散能

带,在0.8eV处有一个很宽的并且几乎没有色散的

峰.在图1(c)中,我们比较了实验结果与重组的局域

密度近似(LDA)计算结果.由此人们可以看到,EF 附

近的色散能带与理论计算大致相符,但在计算结果中

却不能找到对应于0.8eV处非色散峰的能带.因此,我
们推断这个非色散的能带应该是非相干峰,即下

Hubbard能带.这意味着K0.8Fe1.7Se2中的Fe3d电子
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有较强的关联效应.通过仔细比较可以发现,EF 附近

的实验和计算结果之间也存在一些明显的差别.相对

于理论计算,殻点的空穴型能带向下移动,而 M 点电

子型能带向上移动,这样的电子-空穴非同步移动可

能与关联效应有关.

图1暋(a)布里渊区(BZ)示意图.定义殻 点为(0,0),M 点为

(毿,0),X 点为(毿/2,毿/2).殻灢M 沿着Fe灢Fe键方向;(b)K0.8Fe1.7

Se2 沿着高对称方向殻灢X灢M灢殻 的能量分布曲线(EDC);(c)沿着

殻灢X灢M灢殻的 EDC对能量的二次微分强度图以及 KFe2Se2 的局

域密度近似(LDA)理论计算能带结构(为了与名义分子式 K0.8

Fe1.7Se2 的掺杂量一致,LDA能带结构被向上移动了170meV,

然后被压缩2.5倍,说明这类材料中的 Fe3d电子间有较强的

电子关联效应)

为了进一步调查 K0.8Fe1.7Se2 的费米面拓扑,我
们仔细测量了EF 附近的电子结构.如图2(a)和2(b)
所示,M 点附近有一个电子型能带穿过EF,其底部能

量为60meV.通过简单的抛物线拟合,我们可以估计

其费米速率为0.52eV痄,电子质量为3.5me.此外,我
们也发现M 点还有一个顶部能量为130meV的空穴

型能带.与M 点不同的是,我们在殻点附近并没有观

察到任何空穴型能带穿越EF,如图2(c)和2(d)所示.
但发现在殻点有一个顶部能量为90meV的空穴型能

带.令人感兴趣的是,这个空穴型能带的顶部能量比

M 点电子型能带的底部能量要低,这标志着在这个材

料的能带结构中有一个30meV的间接能隙,它可能

与母体的绝缘行为相关.在确定了 K0.8Fe1.7Se2 费米

能级附近的能带结构之后,我们进一步讨论其费米面

拓扑.如图2(e)所示,只有一个电子型费米面在M 点

被观察到,在布里渊区中心没有观察到费米面.尽管

我们在M 点仅观察到一个费米面,但所有的能带计

算和以前的ARPES实验都表明,在M 点应该有2个

费米面,因此这2个费米面应该是几乎简并的.假定

在M 点有2个简并费米面,我们可以计算出每个Fe
位有11%的电子掺杂,这与 K0.8Fe1.7Se2 的分子式得

到的掺杂量一致.
前面我们已经简单介绍了 K0.8Fe1.7Se2 的电子

结构和费米面拓扑,下面将进一步介绍类似样品

图2暋(a)K0.8Fe1.7Se2 经过 M 点的 ARPES强度图(图中虚线

为抛物线);(b)与图(a)对应的 EDC;(c)K0.8Fe1.7Se2 经过殻点

的 ARPES强度图;(d)与图(c)对应的 EDC;(e)K0.8Fe1.7Se2 在

EF 处的 ARPES强度图

Tl0.63K0.37Fe1.78Se2 的超导能隙.Tl0.63K0.37Fe1.78Se2

的费米面拓扑和能带结构与 K0.8Fe1.7Se2 非常相

似.图3(a)显示的是 M 点附近在超导态(T=10K)
下的 EDC.人们可以看到 EDC 的峰逐渐向EF 靠

近,但在费米波矢kF 处,并没有穿过EF 而是向下弯

折,这是典型的超导态博戈留波夫(Bogoliubov)色
散的特征,表明有超导能隙打开.我们对电子型费米

面上不同的位置进行了一系列类似的测量,发现所

有的谱都显示出相似的特征.如图3(b)所示,所有

kF 处EDC前端边中点都在EF 以下.为了消除费米

-狄拉克分布函数的影响,我们将这些EDC相对于

EF 进行反演,然后将原始的EDC和反演后的 EDC
相加,得到了对称化的EDC,如图3(c)所示.人们可

以看到,所有在kF 处的对称化 EDC都显示出一个

能隙.近似地将超导能隙的大小定义为两个峰之间

距离的一半.我们发现所有的kF 处的超导能隙都在
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8.5meV左右,表明其超导能隙几乎是各向同性的,
如图3(d)所示.人们可以得到2殼/kBTc 约为7,这
说明这个材料的超导配对属于强耦合.

图3暋(a)Tl0.63K0.37Fe1.78Se2 在超导态(T=10K)下经过 M 点

的EDC;(b)Tl0.63K0.37Fe1.78Se2 在 M 点附近的电子型费米面

上不同kF 处超导态(T=10K)下的 EDC;(c)与图(b)对应的对

称化的EDC;(d)Tl0.63K0.37Fe1.78Se2 在 M 点附近电子型费米

面上超导能隙的极化坐标分布图

我们也对 Tl0.63K0.37Fe1.78Se2 在殻点附近的能带

结构进行了高分辨测量.令人吃惊的是,我们发现了一

个电子型的能带,它的kF 与M 点的电子型能带相近,
如图4(a)中箭头所示.图4(b)表明这个能带在超导态

下也有一个8meV的能隙.目前人们仍不清楚这个能

带的起源,我们正在对其进行进一步的研究.
K0.8Fe1.7Se2 和 Tl0.63K0.37Fe1.78Se2 的这些电子

结构、费米面拓扑以及超导能隙对称性结果对于可

能的超导配对机制提出了严格的限制.几乎各向同

性的超导能隙表明,M 点处的2个几乎简并的电子

型费米面的超导能隙具有相同的符号.如果它们的

符号相反,它们之间的杂化将会导致能隙为零的节

点.因此,在相邻的 M 点费米面之间的反铁磁散射

被排除,因为这样的散射会导致它们的超导能隙符

号相反.如果考虑到殻 点和M 点费米面之间的散

射,则理论上指出,只有电子-空穴型费米面间的散

射才会导致强耦合配对.而当前的结果表明,殻点和

M 点的准嵌套费米面都是电子型的,因此它们之间

的散射可能也不是产生配对的主要因素.如图4(d)
所示,尽管殻点的空穴型能带并没有穿过EF,它们

离EF 也不是太远.因此粒子-空穴散射很可能是

在M 点的电子型能带和殻 点在EF 以下的空穴型能

带之间进行,从而导致强耦合配对.这种利用EF 以

下的能带产生配对散射的机制将会有利于局域配

对.这类新型122铁基超导体的局域配对是对铁基

超导体强耦合超导机制的一个有力支持.

图4暋(a)Tl0.63K0.37Fe1.78Se2 在超导态(T=10K)下经过殻点

的 ARPES强度图;(b)Tl0.63K0.37Fe1.78Se2 在殻点电子型能

带kF 处不同温度下的对称化EDC;(c)Tl0.63K0.37Fe1.78Se2 费

米面示意图;(d)Tl0.63K0.37Fe1.78Se2 能带结构示意图
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