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重空穴掺杂的铁基超导体中的强关联物理研究进展
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(中国科学技术大学合肥微尺度物质科学国家研究中心,安徽合肥230026)

摘要:强关联物理一直是高温超导体研究的前沿领域,被认为是与高温超导电性的微观机理密切

相关.2008年铁基超导体的发现给高温超导体研究带来了一个全新的材料体系,其中,中国科学技

术大学高温超导研究团队对铁基超导体的发现做出了重大的贡献.随着对铁基超导体研究的深入,
人们发现铁基超导体不同于以往发现的铜基高温超导体,其电子关联效应表现出较弱的特征,强关

联物理与高温超导电性之间的必然性受到了极大挑战.在理论上,人们认为铁基超导体依然具有强

关联物理的特征,只是其表现形式由于多轨道以及洪特耦合的原因而呈现出轨道选择的特点.探索

铁基超导体中的强关联物理成为了当前高温超导体研究的一个前沿问题.本文综述了我们对重空

穴掺杂的铁基超导体AFe2As2(A=K,Rb,Cs)系列材料的核磁共振(NMR)研究。相关研究结果

表明电子的关联性在重空穴掺杂区间表现得尤为突出,诸多特征与理论所描述的轨道选择的莫特

物理相吻合:首先,电子的局域性与巡游性可以共存,并在低温下形成类似于重费米子体系的电子

相干态;其次,基于位置选择的NMR探测,我们实现了轨道选择的局域磁化率测量,进一步证实了

铁基超导体中轨道选择的电子关联效应;最后,我们还首次在重空穴掺杂的CsFe2As2 体系中观测

到一个全新的电子向列相.以上这些现象揭示了铁基超导体与铜基超导体以及重费米子超导体类

似的强关联特征,将有助于建立统一的高温超导机理.
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Abstract:Strongcorrelatedphysicshasbeenafrontierfieldintheresearchofhigh-temperature
superconductorsandisconsideredtobecloselyrelatedtothemicroscopicmechanismofhigh-temperature
superconductivity.Thediscoveryofiron-basedsuperconductorsin2008broughtabrandnew material
platformtotheresearchofhigh-temperaturesuperconductors.AndtheresearchteamfromtheUniversity
ofScienceandTechnologyofChinahasmadesignificantcontributionstothediscoveryofiron-based
superconductors.Withfurtherin-depthstudyofiron-basedsuperconductors,ithasbeenfoundthatiron-
basedsuperconductorsaredifferentfromcopper-basedhigh-temperaturesuperconductorswithweaker
electroniccorrelationeffects.Thepicturebasedonstronglycorrelatedphysicsforhigh-temperature
superconductivityisgreatlychallenged.Theoretically,iron-basedsuperconductorsarestillconsideredto
havethefeaturesofthestrongcorrelatedphysics,buttheirmanifestationsarefeaturedbyorbital
selectivityduetomultipleorbitalsandtheHund’scoupling.Theexplorationofstrongcorrelatedphysics
iniron-basedsuperconductorshasbecomeafrontierissueincurrentresearchofhigh-temperature
superconductors.Inthispaper,ournuclearmagneticresonance(NMR)studiesontheheavilyhole-doped
iron-basedsuperconductorsAFe2As2(A=K,Rb,Cs)werereviewed.Ourresultsindicatethatthe
electroniccorrelationeffectisverystrongintheheavilyhole-dopedregionandmanyfeaturesareconsistent
withtheorbitalselectiveMottphysics.First,thelocalizationanditinerancyofelectronscancoexist,and
anelectroniccoherentstatesimilartotheheavyfermionsystememergesatthelowtemperature;secondly,
basedonsite-selectiveNMRdetection,orbital-selectivelocalspinsusceptibility measurementswere
achieved,further confirming the orbital-selective electron correlation effects in iron-based
superconductors;finally,forthefirsttime,anewelectronicnematicstatewasobservedinheavilyhole-
dopedCsFe2As2systems.Thesefindingsrevealsimilarstrongcorrelationfeaturesbetweeniron-based
superconductorsandcopper-basedsuperconductorsandheavyfermionsuperconductors,whichwillhelpto
establishaunifiedhigh-temperaturesuperconductingmechanism.
Keywords:nuclear magneticresonance(NMR);iron-basedsuperconductor;orbitalselective mott

transition;kondolattice;heavyfermions;nematicity;quantumcriticalpoint

0 引言

自2008年铁基超导体发现以来,对于其高温超

导机制的理解一直是凝聚态物理研究的一大热

点[1].不同于传统超导的Bardeen-Cooper-Schrieffer
(BCS)理论提出的电子-声子耦合机制,高温超导电

性的机制长期以来都被认为是超出了BCS理论框

架,具有非常规的机理,其来源可能是电子-电子之

间的相互作用(电子关联).铁基超导体的发现为理

解电子之间的关联如何导致高温超导电性提供了一

个全新的材料研究体系.
我们知道,超导材料按电子之间的关联程度一

般被分为两大类:一种是弱电子关联的传统超导材

料,例如一些金属单质、合金、MgB2 等传统超导

体[2];另一种是强电子关联的超导材料,比如铜氧化

物高温超导体和重费米子超导体.弱关联传统超导

体中的超导电性在BCS理论的框架下已经得到了

很好的解释,即电子-声子之间的相互作用使得电子

配对成库珀对,并且最终凝聚成超导态.而对非常规

超导材料,现在被广泛接受的观点认为电子之间的

关联在超导配对和正常态的物性中扮演着很重要的

角色,并且超导配对的机制也与BCS机制不同[2].
但在铁基超导体中,这种简单的分类似乎是失

效的.一方面多数铁基超导体有着特定的费米面拓

扑结构,并且实验上没有测量到明确的 Hubbard
带,这暗示着比较弱的电子关联[3].而另一方面,铁
基超导材料的正常态表现出相干性很弱的坏金属行

为,暗示了电子之间的关联扮演了很重要的作用[3].
因此,它被认为是一种中等关联强度的超导材料.另
外,铁基超导材料母体的基态是反铁磁金属,弱关联

的观点认为该反铁磁金属态来源于费米面的嵌套机

制[3],而强关联的观点则认为其起源于强的电子关
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联并临近于莫特绝缘态[3].理论上铁基超导体可被

认为是由价电子组态为3d5的莫特绝缘相经掺杂电

荷而得到.铁位价电子组态越靠近3d5 的铁基超导

体具有越强的电子关联性,且不同轨道的电子关联

性具有很大的差异(轨道选择的莫特相)[4-6].角分辨

光电子能谱(ARPES)等实验手段也证实了铁基超

导体中的电子确实具有复杂的多带特征,同时电子

的有效质量具有很强的轨道依赖[7-8].另外,铁基超

导体由于其多带以及潜在的关联特性,其电子相图

也呈现出丰富的有序态,并且超导态与其他有序相

之间存在着合作与竞争现象.特别值得一提的是,在
铁基超导体中也探测到了类似于铜氧化物中存在的

电子向列相[9].这些现象表明,电子关联效应对于铁

基超导体的丰富性质起到了关键性作用,研究铁基

超导体中强电子关联效应对于理解其非常规超导的

机理具有重要的意义.
本文综述了借助高灵敏的局域探测手段———核

磁共振技术(NMR)对重空穴掺杂的铁基超导材料

体系AFe2As2(A=K,Rb,Cs)的系列研究,揭示了

该体系中类似于重费米子体系的强电子关联行

为[10].其中电子的局域性(自旋液体)与巡游性(近
藤液体)得以共存,并且存在着非相干到相干渡越的

特征温度T*,在T*之下发生杂化,形成具有单流

体特征的相干态[10].同时,位置选择的核磁共振研

究证实了CsFe2As2 体系在渡越温度T*之上单流

体图像的失效[11].另外简介了首次在CsFe2As2 体

系中观测到的不同于电子型掺杂区间的向列序迹象

以及可能的向列相量子临界点[12].

1 铁基超导体中轨道选择的莫特物
理及相图

由在位的库仑相互作用和能带宽度的窄化所导

致的电子局域化的现象,通常被称为莫特(Mott)局
域化[13].铜氧化物高温超导体的母体材料被广泛地

认为是一种反铁磁的莫特绝缘体,通过掺杂载流子

从而使之变成金属态甚至是超导态.从这个角度上

说,在这个金属态中强的电子关联效应是因为临近

于一个莫特绝缘体态.因此,莫特物理被广泛认为是

理解一些氧化物和有机物中的强电子关联效应的关

键点.通常认为在铜氧化物高温超导体中单一的有

效能带穿越费米能级,一般用单带的Hubbard模型

来描述.与此不同,一些过渡金属氧化物和近来被广

泛研究的铁基超导体拥有多带的电子结构.由于过

渡金属原子的d电子与配位原子的电子相互杂化,
从而使具有多个轨道特征的多个能带穿越费米能

级[14].许多这类典型的多带材料,虽然具有比较强

的电子关联效应,但并没有真正临近于莫特绝缘相,
例如铁基超导体.因此,一个很自然的问题就是,在
这些材料中强电子关联效应究竟起源于何处.

在过去的几年里,越来越多的研究意识到洪特

耦合在多电子轨道系统的电子关联中扮演着重要的

作用.洪特耦合起源于原子内部电子之间的交换相

互作用,相对于两个自旋反平行排列的电子占据同

一个轨道,当这两个电子以相平行的自旋占据不同

的轨道时,洪特耦合会降低电子-电子之间的库仑排

斥能[15].因此不仅仅是单独的莫特物理能导致电子

的强关联效应,洪特耦合为其他金属态中电子的强

关联效应提供了新的物理原因,并且这些体系不同

于传统的掺杂的莫特绝缘体.Yin等[16]将这样的强

电子 关 联 金 属 材 料 称 为 “洪 特 金 属 (hund’s
metal)”[16].

根据单带的Hubbard模型,由于存在着强的在

位库仑排斥相互作用U,因此两自旋反平行的电子

占据同一轨道需要额外消耗能量U[17],从而使得原

来的单一能带劈裂成上Hubbard带和下Hubbard
带,并且两个Hubbard带的能量间隔为U.同时由

于不同位置之间的电子存在一定的跃迁几率,从而

上下能带展宽成带宽为W 的上下Hubbard能带,
如图1所示.因此,当减小U 的值,可以使上下

Hubbard带相互交叠,就会出现从绝缘体到金属的

转变.在单带情形下,这个临界值是 Uc =W .当
U>Uc 时,我们也可以通过掺杂载流子使得系统

变成金属态,这种通过掺杂载流子形成的金属态是

强电子关联的.

图1 上下Hubbard能带[18]

Fig.1 UpperHubbardbandandlowerHubbardband[18]

在M 重简并的Hubbard模型中,这种莫特转

变可以发生在任何整数填充的情况下[19-22].由于轨

道的涨落使得有效的电子动能增加,上下Hubbard
带发生明显的宽化 (W ~ MW),因此增加了临
界值Uc,同时伴随着准粒子谱权重的增加.所以,对
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应于一个固定的相互作用强度,电子的关联会因为

轨道的简并度的增加而减少.例如A3C60(A=K,
Rb)系统中,在费米能级附近有着三重简并的轨道,
U 明显大于带宽W(U~1.5W),但却表现出金属

行为[20].
在铁基超导体中费米能级附近电子结构主要是

由铁的5个3d轨道和少部分配位原子的p轨道构

成.粗略地看,在铁基超导体中,能带宽度W 通常大

约为4~5eV[18],而在位的库仑排斥能U 大约为

2.5~4eV[18],由于有5个轨道穿越费米面能级,莫

特转变的临界值为 UC =W ~2W ,因此得到其中

的电子是弱关联,因为库仑排斥能明显小于 UC .然
而实际情况并非如此,上述对于多轨道系统中电子

关联强度的判断仅仅依赖于带宽W 和在位的库仑

排斥能U 是不够的.因为在多轨道系统中,第三个

能量尺度,洪特耦合J 扮演着十分重要的作用.通
常情况下,多带的Hubbard哈密顿量可写为如下的

形式H =H0+Hint,其中单电子部分可写为

H0=∑
ij.ll',σ

tll'
ijc†

ilσcjl'σ-∑
ij.ll',σ

μc†
ilσcjlσ

式中,c†
ilσ 和cjlσ 是作用在i位置、l轨道、σ自旋的

费米子产生和湮灭算符,tll'
ij 代表i位置l轨道与j

位置l'轨道的跃迁振幅.Hint描述了多轨道电子之

间的库仑相互作用,通常写成如下的形式:

Hint=U∑
il
nil↑nil↓+(U-2J)∑

i,l>l',σ
nilσnil'σ+

U-3J  ∑
i,l>l',σ

nilσnil'σ-

J∑
i,l≠l'

d†il↑ dil↓d†il'↓dil'↑+

d†il↑d†il↓dil'↑dil'↓]
式中,nilσ=c†

ilσcilσ,U 是轨道内的库仑排斥作用,
U-2J是轨道之间的库仑排斥作用,J是洪特耦合的

强度[23].
为了简化,我们考虑孤立原子情形,一个孤立电

子壳层有N 个电子.我们考虑两个含有N 个电子

的原子转化为N-1和N+1个电子所需消耗的

能量.
Δat=E0 N+1  +E0 N-1  -2E0 N  =

E0 N+1  -E0 N    -[E0 N  -E0 N-1  ]
式中,E0是填充N 个电子的基态能量.当填充的电

子数大于或小于半满时,
E0 N  = U'-J  N(N-1)/2=

(U-3J)N(N-1)/2,N <M 或N >M  

  对 应 的 Δat =Ueff =U' -J =U -3J,
N <M 或N >M  ;当填充的电子数目刚好是

半满时,
E0 M +1  = U'-J  ×        

M M -1  
2 +U×1+U'× M -1  =

U'-J  M M +1  
2 +(U-U'+MJ)

  对应的Δat=Ueff=(U'-J)+(U-U'+MJ)=
U+(M-1)J,(N=M).很明显地可以看到,相对

于普通的填充,电子在半填充时洪特耦合显著地增

加了有效 Δat,即 Ueff.因此,在半满的时候洪特耦

合更容易使系统打开莫特能隙,变成莫特绝缘体态.
而在其他填充的时候,要实现莫特绝缘态需要更大

的 Uc.当孤立的原子周期地排列成晶体时,也存在

着类似的趋势。图2是用动力学平均场计算的结

果[24],我们可以明显地看到当电子半填充时,UC 随

着J的增加而强烈地减小.

图2 N 度简并Hubbard模型金属-莫特

绝缘体临界值Uc随J的变化[18]

Fig.2 Criticalcouplingseparatingthemetallicand
Mott-insulatingphase,asafunctionofHund’scoupling[18]

当系统是半满时,洪特耦合一方面使体系的相

干温度变低,另一方面也倾向于形成强电子关联的

莫特绝缘体态.然而,在系统处在非半填充时,会进

入所谓的“Janus”状态,并且J/U 的值可观时,仅需

要很小的库仑排斥作用U 就可以使得由相互作用

导致的关联效应显著增强,同时体系拥有大的有效

质量和低的相干温度,此时系统已远离莫特绝缘体

相[25].洪特耦合J和电子填充数对重整化因子的影

响见图3[26].
之前讨论的是针对简并能带的Hubbard模型

中洪特耦合J的作用,现在进一步允许不同轨道之

间有差异,即不同能带有不同的带宽或者在晶体场

下能带进一步发生劈裂.这时系统会存在着轨道选
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择的莫特相并且伴随着轨道选择的莫特转变,洪特

耦合促进这种转变的发生.
最简单地考虑两能带的Hubbard模型,并且拥

有不同的带宽D1和D2,随着在位库仑排斥能U 增

加,较窄的能带首先发生局域化,而较宽的能带仍保

持着巡游性[27],如图4(c)所示.如果一个系统的多

个能带即使具有相同的带宽,但各个轨道之间的简

并被晶体场效应所劈裂,那么系统也能发生轨道选

择的莫特转变.例如,由于晶体场效应,一个轨道仍

然是半满,另外的轨道下沉到低能态去,并且保持6
个轨道填充5个电子,如图4(a)所示.此时,半满的

轨道会转变到莫特绝缘体相,而其他的轨道仍是退

局域的,最终体系仍是金属态[5].

图3 洪特耦合J和电子填充数对重整化因子的影响[26]

Fig.3 InfluenceofHund’scouplingonthequasiparticleweightinadegenerateHubbardmodel[26]

图4 (a)3能带4电子填充的Hubbard模型的相图,晶体场破坏了3度简并,并使得上能带半满而下两个能带保持简并

并填充3个电子;(b)两个半满能带间的电荷转移;(c)在关联增强时,更窄的能带会先于更宽的能带局域化[23]

Fig.4 (a)Phasediagramofathree-bandHubbardmodelpopulatedbyfourelectrons;(b)Propagationofachargeexcitation
intwohalf-filledbands;(c)Theinteractionstrengthinthetwo-bandmodelwithunequalbandwidths[23]

  很多的实验和第一性原理计算都表明在铁基超

导体中存在着轨道选择的莫特物理.例如ARPES
实验在FeSe0.42Te0.58 中观测到3dxy 轨道有着最强

的电子关联效应[24],并且AxFe2-ySe2(A=K,Rb)
在温度高于150K后,费米面附近3dxy 轨道特征消

失,这很可能是发生了轨道选择的莫特转变,也就是

3dxy 轨道产生了莫特局域化.近年来,在BaFe2As2
体系中,通过空穴掺杂,电子的填充数逐渐靠近半

满。低温比热、光电导、ARPES和量子震荡等实验

手段发现低温下该系统的电子有效质量显著地增

加[28],这与第一性原理的计算相符,如图5所示.这

些结果表明,在重空穴掺杂的铁基超导体中可能存

在轨道选择的莫特物理.在下面的内容,我们将重点

介绍利用NMR技术在重空穴掺杂的铁基超导体中

探索轨道选择的莫特物理所导致的物理现象.

2 “重费米子”现象以及“近藤”晶格
图像

重费米子材料中的超导现象一直是凝聚态物理

领域研究的热点问题之一.传统的电声子耦合配对

机制也就是BCS机制在此失效.很多研究都表明,
其超导的机制是很类似于铜氧化物高温超导体和有
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机超导体中的非常规的配对机制[29].一直以来,近
藤晶格模型被广泛地接受用来研究重费米子材料中

的各种新奇的物理现象[30-33].在通常意义上,周期

性排列的4f或5f电子形成的局域磁矩阵列与巡游

的导带电子之间在低温下存在着集体的相互作用,
即所谓的近藤相互作用(Kondoeffect),形象地说

就是巡游的导带电子与周期性排列的局域磁矩相互

作用后自身的运动变得“迟缓”,形成“重”的电子.尽
管近藤晶格模型在f电子系统中取得了很大的成

功,但在非f电子系统中近藤晶格模型是否能适用,
尤其是在d电子系统中是否仍然适用还在争论

之中[34-37].

图5 (a)不同电子掺杂量时,轨道依赖的准粒子权重;(b)不同电子掺杂时对应的轨道电子填充数[18]

Fig5 (a)Orbitally-resolvedquasiparticleweightasafunctionofthetotalconduction-bandfillingn
forKFe2As2,ascalculatedwithDFT-SSMF;(b)correspondingorbitalpopulations[18]

图6 (a)AFe2As2(A=K,Rb,Cs)的晶体结构;(b)122结构的铁基超导体相图[10]

Fig.6 (a)Crystalstructureofheavilyhole-dopedFeSCsAFe2As2(A=K,Rb,Cs)andsketchofNMRexperiment;
(b)SchematicphasediagramofFeSCswith122structuretunedbythenumberof3delectronsatFesites[10]

  最近,在重掺杂的铁基超导家族AFe2As2(A=
K,Rb,Cs)中发现了明显的电子有效质量增强效

应.如图6所示,在BaFe2As2 中,从电子掺杂到空

穴掺杂,电子的有效质量逐渐增大[38-41].对于重空

穴掺杂的KFe2As2,索末菲系数高达98mJ/(mol·

K2)[38].进一步,通过Rb离子和Cs离子取代K离

子,体系的有效质量会进一步增加,同时索末菲系数

也上升到127mJ/(mol·K2)和148mJ/(mol·

K2)[40].在铁基超导体中,除了在位的库仑排斥作

用,洪特耦合对其关联效应也起着重要的影响,同时

也对铁基超导体中的能带重整化有着显著的影

响[16,42].然而最近的理论计算表明AFe2As2(A=
K,Rb,Cs)体系的质量增强效应不能通过简单的能

带重整化得到[43].另一方面,3d电子的巡游和局域

特性共存被普遍地认为是铁基超导的一个基本特

点,这也给用近藤物理去理解其有效质量的增加提
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供了另外的可能性[44].实际上,之前就有人提出类

似于f电子中的相干到非相干渡越的机制[42],而且

在KFe2As2的体磁化率和热膨胀系数的实验中就

有人提到非相干到相干的渡越[45].然而到目前为

止,关于近藤物理在d电子系统中发挥的作用在实

验上仍没有统一的结论.
我们一个主要发现是通过温度依赖的奈特位移

和电阻率的测量,揭示了在重空穴掺杂的铁基超导

AFe2As2(A=K,Rb,Cs)中的一个统一的电子态从

非相干到相干渡越的行为.一般来说,奈特位移可以

写为,K=Korb+Ks,其中 Korb和 Ks分别代表轨

道和自旋的贡献.通常,在铁基超导体中,轨道的贡

献 Korb 不随温度变化,自旋部分 Ks 有着温度依

赖.Ks通常情况下正比于局域的自旋磁化率 χlol,
可以写为 Ks=Aχlol,其中A 是As与周围四个Fe
的转移的超精细耦合常数,通常认为与温度无关.在
均匀的顺磁样品中,局域的磁化率 χlol正比于体的

磁化率χbulk,因此自旋部分的奈特位移 Ks正比于

体的磁化率χbulk.因此,温度依赖的奈特位移可以

写为K T  =AχbulkT  +Korb.正如图7所示,在
T*之上,在三个不同的样品中,温度依赖的奈特位

移均表现出居里-外斯行为,这暗示着在高温存在着

局域磁矩.在图7中我们可以很明显地看到,随温度

变化的奈特位移都存在着一个统一的渡越行为,奈
特位移在T*温度处明显的偏离高温的居里-外斯行

为.并且这个渡越的特征温度随着把K+(T* ~
165K±25K)替换成更大离子半径的Rb(T* ~
125K±20K)和Cs(T* ~85K±15K)而逐渐减

少.之前的体磁化率和热膨胀系数的测量也同样表

明在KFe2As2 中存在着类似的渡越行为[45],与我

们现在的NMR的结果相符.
在另一方面,相似的电子态的渡越行为也体现在

随温度变化的电阻率中.如图7所示,我们可以很明

显地看到,随温度变化的电阻率和奈特位移都在T*

附近发生了相类似的渡越行为.这种类似的渡越行为

在很多含有f电子的重费米子材料体系中被观测

到[32,46].因此,这强烈暗示着近藤物理在AFe2As2
(A=K,Rb,Cs)体系中扮演着重要的角色.

图7 AFe2As2(A=K,Rb,Cs)中温度依赖的奈特位移(上半部分),AFe2As2(A=K,Rb,Cs)随温度变化的电阻率(下半部分)[10]

Fig.7 Temperature-dependentKnightshift(toppanels),andtemperature-dependentresistivities
(bottompanels)forAFe2As2(A=K,Rb,Cs)[10]

  为了进一步理解这种d电子系统中的重费米行
为的微观起源,我们研究了AFe2As2(A=K,Rb,
Cs)系统中普适的近藤标度行为.在图8中,K-χbulk

图在T*附近都明显地偏离高温的线性行为.这种
类似的行为在含有f电子的重费米子系统中被广泛

地观测到[46].重费米子系统中,在唯像的二流体模

型框架内,把这种奈特位移反常行为归因于同时存

在着巡游的近藤液体和局域的自旋液体[47-48].总的

体化率可以写为χ=f T  χKL+ 1-f T    χSL ,
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其中f(T)代表近藤液体的序参量.与之对应的奈

特位 移 可 以 表 示 成,K =K0 +Af T  χKL +
B 1-f T    χSL ,其中自旋液体分量通过转移的

超精耦合常数B 与被测量的原子核耦合,而巡游的

近藤液体分量通过直接的超精细耦合常数A 与被

测量的原子核耦合.K0 是与温度无关的轨道部分

的贡献.因此,衍生出来的奈特位移反常部分可以表

示成为如下的表达式,Ka =K -K0 -Bχ =
A-B  f T  χKL ,所以奈特位移反常部分正比于

近藤液体分量的磁化率,并且这在重费米子系统中

表现出统一的标度行为.与此类似,我们也采用二流

体模型来分析我们的奈特位移反常行为.如图3所

示,我们得到了奈特位移的反常分量 Ka ,可以看

到在AFe2As2(A=K,Rb,Cs)体系中 Ka 对于渡越

温度T*均表现出一个统一的标度行为.

图8 (a)AFe2As2(A=K,Rb,Cs)体系中的K-χ关系图;
(b)反常奈特位移分量的标度关系;(c)AFe2As2(A=K,

Rb,Cs)体系的随温度变化的自旋晶格弛豫率1/T1;
(d)AFe2As2(A=K,Rb,Cs)体系中1/T1 的标度关系[10]

Fig.8 (a)K -χplotforAFe2As2(A=K,Rb,Cs);
(b)ScalingbehaviorfortheanomalousKnightshiftKa;
(c)Temperature-dependent1/T1forAFe2As2(A=K,Rb,

Cs);(d)Scalingbehaviorfortemperature-dependent1/T1

inAFe2As2(A=K,Rb,Cs)[10]

除此之外,我们还研究了AFe2As2(A=K,Rb,
Cs)体系中的低能磁性涨落.一般来说,我们测量的

自旋晶格弛豫率1/T1 正比于动态磁化率的虚部

Imχ⊥ (q,ωn),通 常 写 作 1
T1

= 2γ2nTΣqA2
⊥

q  Imχ⊥ (q,ωn)/ωn ,其中 A⊥ (q)是转移的超精

细相互作用常数,ωn =γnH 是核磁共振的测量频

率.通常在满足Landau费米液体理论的体系中,自

旋晶格弛豫率1/T1 满足 Korringa行为,也就是

1
T1T ~N2(EF),并且与温度无关,其中 N(EF)

是费米能级处的态密度.如图8所示,1/T1 与奈特

位移和电阻率相类似,在T*附近均表现出了类似

的渡越行为.在T*之上1/T1 基本不随着温度变

化,很可能是局域磁矩的贡献.在T*之下,三个样

品的1/T1对温度T 均表现出一个很好的幂次函数

关系,也就是 1
T1

~T0.75.类似的渡越行为也在一些

含有f电子的重费米子材料体系中被观测到[32].在
AFe2As2(A=K,Rb,Cs)中的 T0.75 的幂率关系很

可能暗示着该系统存在着一种特别的量子临界行

为,但仍需要更进一步的理论和实验研究.
高精度的角分辨光电子能谱在FeSe类铁基超

导中观测到了由dxy 和dxz 轨道杂化导致的能隙,并
且dxy 轨道有着可观的重整化效应[36].这很可能为

我们提出的在d电子系统中的近藤晶格物理提供了

一个微观图像,重整化的dxy 轨道扮演了局域磁矩

的角色,类似于重费米子系统中局域的f电子.第一

性原理计算和量子震荡的结果都显示dxy 轨道有着

局域的特征,但仍需更多的实验和理论去研究这种

近藤晶格模型的微观起源问题[41,49-50].
在众多的重费米超导材料中,超导温度 Tc 通

常小于0.1T* [51-52].在图9(a)中我们总结了 Tc,
T* 和γ 之间的关系,可以很清楚地看到越高的

T* 对应于越高的 Tc.通常的近藤晶格系统中,特
征的渡越温度 T* 有着如下的经验公式,T* =
cJ2ρ,其中J代表局域磁矩之间的相互作用,ρ代

表传导电子的态密度,c取决于传导电子与局域磁

矩之间的杂化和费米面的特征[32].Tc 和 T* 的关

系意味着在重费米子系统中的非传统超导特性与局

域磁矩之间的耦合有着密切的关系[51-52].通过核磁

共振测量,我们合理地推测AFe2As2(A=K,Rb,
Cs)系列是一种新的不含有f电子的重费米子超导

体家族.正如近藤晶格模型所预期的一样,超导温度

Tc 和渡越的温度T* 之间满足相同的趋势,如图9
(a)所示.用不同离子半径的碱土金属替换库电层的

元素会使得Fe-Fe之间的距离发生变化,从而改变

局域磁矩之间的耦合[53].在另一方面,在二流体的

理论框架内,如果在低温下近藤液体分量占主导的

话,T* 与 索 末 菲 系 数 有 如 下 的 关 系,γ-1~
T*[33].在图中我们已经知道在AFe2As2(A=K,
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Rb,Cs)中,低温下近藤液体分量已经占据主导.因
此,在低温下γ应该与T* 有关联.如图9(b)所示,
在AFe2As2(A=K,Rb,Cs)中,γ 与T*的变化趋

势与重费米子系统相类似.综上的这些结果都表

明AFe2As2(A=K,Rb,Cs)家族是符合近藤晶格模

型的d电子重费米子超导体.

图9 (a)在AFe2As2(A=K,Rb,Cs)体系中超导转变温

度Tc 和特征的近藤温度之间的关系;(b)在AFe2As2(A
=K,Rb,Cs)系统中索末菲系数γ和特征的近藤温度T*

之间的关系[10]

Fig.9 (a)Thecorrelationbetweenthesuperconducting
temperatureTcandthecharacteristicKondotemperature
T*forf-electronHFsuperconductorsAFe2As2(A=K,

Rb,Cs);(b)thecorrelationbetweentheSommerfeld
coefficientγandT*forf-electronHFsuperconductorsand
AFe2As2(A=K,Rb,Cs)[10]

在铁基超导中,超导的配对机制来源于强耦合

机制还是弱耦合机制一直以来都是一个关注的热点

问题.到现在为止,不管是基于巡游电子的弱耦合图

像,还是基于局域磁矩的强耦合图像都不能完全揭

示现在的所有实验现象[44].把局域电子和巡游电子

都同时考虑,这在一定程度上类似于重费米子中的

物理.然而,局域磁矩和巡游电子之间究竟通过怎样

的耦合机制,现在仍然不是很清楚.我们现在的实验

结果对其中的近藤晶格物理有新的理解,有助于进

一步提高对铁基超导体的认识.在另一方面,对于高

温超导体,近藤物理为理解其高温超导电性的机理

提供了另外的视角,也就是更高的 T* 意味着更高

的 Tc,这也为寻找更高超导转变温度的超导体提

供了新的方向.

3 基于核磁共振技术实现轨道选择
的局域磁化率测量

在铜氧化物高温超导体的理论模型中,在原则

上至少需要同时考虑一个铜的3d轨道,两个氧的

2p轨道,但单一自旋流体模型仍然是被广泛采纳的

理论出发点[54].之所以能够使用这种单一自旋流体

模型,最重要的原因是基于著名的Zhang-Rice单

态,它成功地将多带的物理转换到单带的t-J模

型[55].这种单一自旋流体模型已被之前的位置选择

的核磁共振实验所证实,在YBa2Cu3O6+x 中分别测

量89Y,63Cu和17O原子核的奈特位移均表现出相同

的温度依赖关系[56-57].
对于铁基超导体家族来说,它天然是一个多轨

道的系统,考虑到Fe的3d轨道之间的洪特耦合和

电子-电子之间的库仑排斥作用,单一自旋流体模型

原则上在铁基超导体中是不适用的[16,58-59].但之前

在F掺杂的LaOFeAs超导体中,通过核磁共振实

验测量不同原子位置的奈特位移和自旋晶格弛豫

率,发现不同位置的139La,17O,57Fe和75As原子的

奈特位移和自旋晶格弛豫率都有着几乎相同的温度

依赖行为[60],说明在LaOFeAs超导体中低能电子

态仍然表现出单一的自旋流体行为,这与基于Fe
的巡游的3d电子的弱耦合理论相符[61-62].类似的单

一自旋流体行为还在其他的铁基超导体中被观测

到[10,45,63].在另一方面,根据强耦合的理论,在铁基

超导体中会出现所谓的轨道选择的莫特相,其中会

同时存在着局域和巡游两种不同的电子态[64-67].最
近,轨道选择的莫特相在FeSe基的超导体中通过

角分辨的光电子能谱被广泛地观测到[5,68].但位置

选择的核磁共振实验到目前为止没有发现单一自旋

流体的行为被破坏的迹象[63].
对于多轨道的系统,3d轨道电子的自旋部分对

奈特位移的贡献可以简单地写为如下的形式:

KsT  =∑
σ
Aσχσ T  ,σ=xz,yz,xy,z2,x2+y2  
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式中,Aσ 是不同3d轨道和被测量原子之间的超精

细耦合常数;χσ(T)是轨道依赖的自旋磁化率.在
顺磁状态,133Cs和75As的奈特位移主要来源于通过

4s/6s轨道交叠的转移的超精细相互作用.考虑到

Fe位3d轨道沿着z方向的空间分布情况,对于Cs
原子来说3dxy 和3dx2+y2 轨道的超精细耦合可以忽

略,因为这两个轨道与Cs的6s轨道有着较少的交

叠,如图10所示.因此,Cs奈特位移仅仅敏感于

3dxz,3dyz 和3dz2 轨道的局域自旋磁化率.与此不

同,对于As原子来说,5个3d轨道对其奈特位移有

贡献.通过比较133Cs和75As原子的温度依赖的奈特

位移,我们在一定程度上得到轨道依赖的自旋磁化

率信息,因此从这个意义上说我们做到了轨道分辨.
基于上面的分析,通过位置选择的核磁共振实验我

们可以检验在CsFe2As2 中单一自旋流体模型是否

仍然是适用的.

图10 轨道选择的局域磁化率测量图示(a),及其所对应的不同核位的NMR谱图 (b)和(c)[11]

Fig.10 Sketchoftheorbitalselectivelocalsusceptibilitymeasurement(a),andcorrespondedsitedependentNMRspectra(b)and(c)[11]

  在图11中展示主要的结果.正如上文所阐述的

那样,温度依赖的As的奈特位移展现出典型的渡

越行为,高温展现出局域磁矩的行为[10].与此不

同,133Cs温度依赖的奈特位移行为并没有表现出此

渡越的行为.在高温133K 是随着温度的降低而减

小,并不像75K 那样表现出局域磁矩的行为.正如

我们之前所讨论的,与75K 不同,133K 仅仅敏感于

3dxz,3dyz 和3dz2轨道.如果局域自旋行为仅仅来自

于3dxy 和3dx2+y2 轨道的贡献,那么很自然133Cs的

奈特位移没有非相干到相干的渡越行为.因此,局域

磁矩的行为和相干到非相干渡越行为应该归因于

3dxy 和3dx2+y2 轨道的电子.根据之前的理论计算

结果,3dx2+y2 轨道相对于其他的轨道有着最小的重

整化效应[45,64].因此,高温的局域自旋行为被进一

步限制在了3dxy 轨道,这也与之前的理论研究表明

3dxy 轨道有着最强的质量重整化效应相符.总
之,133K 主要是巡游的3dxz,3dyz 和3dz2 轨道的贡

献,而在高温的75K 主要是由局域的3dxy 轨道贡

献.这里应该强调的是,虽然75K 高温主要是由局域

的3dxy 轨道贡献,但其他轨道的贡献是不能忽略

的.因此,如果没有各个轨道的转移的超精细相互常

数 Aσ 的具体信息,很难确定各个轨道对奈特位移

的贡献,但这并不影响定性上的结果.总之,我们的

结果毫无疑问地证实了在CsFe2As2 中破坏了单流

体自旋行为.在另一方面,我们看到在低于渡越温度

T* ~75K 时,75K和133Cs表现出一致的温度依赖

关系,这表明单一自旋流体模型又适用了.尽管单一

自旋流体模型在高温并不适用,因为同时存在着局

域和巡游的3d电子,在低于T*后又形成一个统一

的包括局域电子和巡游电子的相干态.这种类似的

相干到非相干渡越的行为在FeSe类的超导中被角

分辨的光电子能谱观测到,并把高温的非相干状态

称为轨道选择的莫特相.在CsFe2As2 中,高温的非

相干状态也很可能是轨道选择的莫特相.之前的

STM和ARPES实验都在KFe2As2中,在温度低于

20K时,在费米能级附近观测到由3dxy 轨道导致的

相干峰.为了更进一步地理解高温非相干状态下的

物理起源,需要在大范围温区的ARPES实验.
我们进一步测量了As位置和Cs位置随温度

变化的自旋晶格弛豫率,如图11(b)所示.一般来
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图11 静态磁化率以及自旋动力学上所反映的从高温两

流体到低温单流体相干态的渡越[11]

Fig.11 Thecrossoverbehaviorreflectedintemperature
dependentKnightshiftKandspinlatticerelaxationrate1/

T1
[11]

说,我们测量的自旋晶格弛豫率1/T1 正比于动态

磁化率的虚部Imχ⊥ (q,ωn),通常写作 1
T1

=

2γ2nTΣqA2
⊥ (q)Imχ⊥ (q,ωn)/ωn

[65],其中 A⊥ (q)
是转移的超精细相互作用常数,ωn=γnH 是核磁共

振的测量频率.基于对称性的分析,与奈特位移不

同,当自旋涨落主要来源于非零的q时,超精细耦合

作用张量的非对角项在1/T1 中扮演着重要的角

色.事实上,在KFe2As2 中之前的非弹性中子散射

结果表明在 [π1±δ  ,0]附近有明显的非公度自

旋涨落,其中δ=0.16[66].因此,转移的超精细耦合

张量的非对角项在1/T1的贡献中占主导.所以,1/
T1也在一定程度上可以做到轨道分辨.确实,在温

度大于T*时,As和Cs位置都表现出了不同的温

度依赖行为.对于133Cs来说,1/T1 在高温表现出

1
T1

~T1.36的幂率关系,这很像是坏金属的行为.

而75As的1/T1在高温基本上不随温度变化,这意

味着局域磁矩的贡献占主导,与温度依赖的奈特位

移行为相一致.因此,1/T1 的结果再次证实了在高

于T*时系统不符合单一自旋流体模型.在低于T*

时,75As和133Cs的自旋晶格弛豫率均表现出一致的

温度依赖行为 1
T1

~T0.75.这一结果再一次支持系

统在T*以下形成相干态.

图12 在位的库仑排斥能U,洪特耦合JH 所决定的铁基

超导体的参数依赖相图及其所对应的微观物理机制的简

单图示[11]

Fig.12  Schematic phase diagram of Fe-based
superconductorstunedbyon-siteCoulombrepulsionUand
Hund’scouplingJH andillustrationofthemicroscopic

picture[11]

基于上述的奈特位移和自旋晶格弛豫率的分

析,我们发现高于T*的非相干态很符合所谓的轨

道选择的莫特相,在轨道选择的莫特相中,5个3d
轨道中的3dxy 轨道很可能是局域的,而剩下的其他

轨道仍保持着巡游状态.基于强耦合的图像,理论计

算给出的轨道选择的莫特相的相图如图3所示[5,67].
理论计算也表明,在AFe2As2 体系中,轨道选择的

莫特转变发生在3dxy 轨道上,并且也被我们的位置

选择 的 核 磁 共 振 实 验 所 证 实.详 细 地 说,75As
和133Cs表现出不同的温度依赖行为,表明存在着轨

道选择的莫特局域化或者至少是在3dxy 轨道上存

在着强的电子关联.之前我们的核磁共振结果表明
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在低温下体系表现出类似重费米子系统中的近藤晶

格行为.并且理论计算的结果也表明局域电子和巡

游电子之间存在着Kondo类型的相互作用[68].因
此我们提出了,在T*以下很可能形成了类似于含

有f电子的重费米子系统中的近藤液体态,如图

3(b)所示.

4 电子液晶相

在强关联电子体系中,电子晶格态(电荷有序、
电荷密度波、磁有序等伴随周期性空间调制的有序

态)的量子融化(量子相变)可以导致许多新奇的电

子相.在铜氧化物超导体系中,电子的莫特绝缘相可

经由掺杂演变出量子版本的液晶相—电子向列

相[69].向列相的电子态破缺了空间旋转对称性且其

与高温超导物理有紧密的关联.近期,在铁基超导家

族中 同 样 观 测 到 普 遍 存 在 的 电 子 向 列 相(图
13)[70-71].然而关于其形成机制以及是否与铜氧化

物中的电子液晶相相类似仍没有定论[72].鉴于理论

上铜氧化物高温超导的掺杂莫特机制可能同样适用

于铁基超导体中诸多物理特性的理解[4-6],而重空穴

掺杂的铁基超导体AFe2As2 体系的价电子组态

3d5.5(平均d电子数=5.5)十分接近于莫特绝缘相

的3d5 组态,故理论与实验上已有大量的相关研

究[4-8].同样的,电子液晶相在铜氧和铁基两大高温

超导体系中的呈现暗示了高温超导体中强关联电子

相变演化的共性.进一步理解其背后的形成机制具

有十分重要的物理意义.通过对重空穴掺杂的122
体系铁基超导体CsFe2As2的NMR研究,我们发现

谱图上显著的各向异性四极展宽效应.该行为说明

体系在低温下由于出现类似于电子向列序的局域电

荷分布从而破缺了四重旋转对称性(C4).我们的实

验结果首次证实了类似于铜氧化物中电子液晶相的

电子态同样可以存在于重空穴掺杂的铁基超导体系

中.该发现可以增进对强关联电子体系中的电子液

晶相的物理起源及其与高温超导关系的理解.

图13 122铁基超导体随温度—掺杂演化的全局相图[12]

Fig.13 GlobalphasediagramofFeSCswith122-typestructure[12]

  在铁基超导体中,目前已有大量的实验证据表

明电子液晶相的存在[72].如图13所示,随着电子型

载流子掺杂量的增加,在最佳超导掺杂附近出现了

电子向列相的量子零界点.因此,向列序涨落被认为

对超导转变温度的提升有着重要的作用.在铜氧化

物超导体系中,引入载流子可使莫特绝缘相发生量

子相变过渡到电子向列相,且电子向列相亦被认为

是赝能隙行为的一个可能起源[73-75].对于铁基超导

体中的电子向列相,其是否起源于相同机制是一个

重要而基本的问题.截至目前,电子向列相与莫特绝

缘相的确切关系仍不明确.最近,在重空穴掺杂的铁

基超导体系AFe2As2(A=K,Rb,Cs)中观测到了类

重费米子体系的诸多行为,暗示多带、强关联的铁基

超导体中可能存在轨道选择的莫特转变[10,45,76].另
外,如图13所示,由实验测量到的铁基超导体中电

子的有效质量可以推出电子关联性从重电子掺杂区

间到重空穴掺杂区间逐步单调地增强[76].假设铁位

价电子组态3d5 为半满填充的严格莫特绝缘相,则
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具有铁位价电子组态3d5.5 的重空穴掺杂的铁基超

导体AFe2As2(A=K,Rb,Cs)体系可被当作平均每

个3d轨道填充了10%的电荷的“掺杂莫特绝缘体”
来对待[76].验证电子向列相在该重空穴掺杂区间的

存在与否将提供联系电子向列相与莫特绝缘相的重

要线索.同样,铜氧化物与铁基超导体超导机制的共

性与差异也将进一步丰富.此外,电子向列相至今尚

未在重空穴掺杂区间的铁基超导体中被观测

到[77-78].通过对高质量CsFe2As2 单晶的核磁共振

研究,我们首次在该区间证实了电子向列相存在的

迹象,且其呈现出不同于电子型掺杂区间向列相的

空间调制模式.

(a)和(e)核磁共振测量的示意图;(b)~(d)和(f)~(h)测量得到的核磁共振谱图,磁场为12T分别沿着ab面和c方向;
(i)和(j)温度依赖的中心峰宽度和高低频卫星峰宽度的均值;(k)磁场沿着an面和c方向时,归一化的卫星峰宽度.

图14 CsFe2As2 中面内四重旋转对称性破缺的NMR证据[12]

Fig.14 NMREvidenceforin-planerotationalsymmetrybreakinginCsFe2As2
[12]

  如图14中(b)~(d),(f)~(h)所示,我们分别

测量了外磁场垂直和平行于CsFe2As2 单晶晶轴c
方向时75As的核磁共振谱图.由于核的电四极矩与

周围环境所产生的在核位不为零的电场梯度的相互

作用,75As(核磁矩数=3/2)NMR谱图分裂为一个

主峰(中心峰)和两个卫星峰的结构.在一阶近似下,
中心峰的峰位(共振频率)为fc

α= 1+Kα  γnBα(α
=a,b,c),卫星峰的共振频率为fs

α = 1+Kα  γn

Bα±Vα α=a,b,c  .γn=7.2919MHz/T为75As
的旋磁比,Kα 为奈特位移,其由电子的局域自旋磁

化率与超精细耦合常数的乘积所决定.Vα(α=a,
b,c)是电场梯度张量的主对角元(沿主轴坐标α方

向的分量).图14(a),(e)描绘了CsFe2As2 中原子

排列的局域几何构型,其中4个铁原子形成一个方

形底面并与一个顶点砷原子构成金字塔形的结构.
这样的几何构型赋予顶点砷原子以极高的灵敏度探

测面内四重旋转对称性的破缺.
正如FeSe和LaFeAsO中的情形[79-81],通常而

言,当面内旋转对称性发生破缺并伴随生成自发的

取向相异(互呈90o夹角)的向列相晶畴时,沿面内
晶轴方向施加外磁场所测量到的NMR谱图的中心

峰将发生劈裂.产生该劈裂的物理起源有两种:其一

是由于各向异性的奈特位移;另外即为核四极矩与

各向异性局域电场梯度相互作用对中心峰位移的二

阶修正.二者均为电子向列相在NMR观测上的具
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体呈现[79-81].然而,对于卫星峰而言上述的劈裂效

应基本可以忽略,此时在谱线劈裂上占据主导作用

的是由于旋转对称性破缺而导致的电场梯度各向异

性(Va ≠Vb,此时为一阶效应).如同在磷掺杂的

BaFe2As2以及钴掺杂的NaFeAs中观测到的显著

的卫星峰劈裂和展宽效应[82-83],利用卫星峰的线型

变化来探测在轨道和电荷自由度上的向列序行为具

有很大的优势.
在300K至2K的全温区范围内并没有观测到

明显的可分辨的中心峰和卫星峰谱线劈裂现象,表
明体系并没有演化出向列序.这也验证了该体系中

并不存在结构相变和磁有序[40].然而,当施加平行

于面内晶轴的外磁场时,如图14所示卫星峰上呈现

出了显著的谱线展宽效应.在该情形下,电场梯度的

各向异性效应导致了卫星峰比中心峰显著得多的谱

线展宽.作为对比,在施加垂直于平面的磁场时,中
心峰将只出现弱得多的展宽效应,然而电场梯度的

展宽效应依然占据着主导作用.图14中的(i),(j),
(k)总结了中心峰和卫星峰线展宽的温度依赖

关系.
理论上,上述的谱线展宽效应可由电场梯度张

量主对角元Vα 的温度演化来作定量解释.一般的,
电场梯度的主对角元必须满足拉普拉斯关系:Va

+Vb+Vc=0,同时有ΔVa+ΔVb+ΔVc=0.另外,
体系在高温不破缺面内四重旋转对称性的条件下有

Va
-

=Vb
-
,此时Va,Vb 的展宽ΔVa,ΔVb 在统计上

并无关联(ΔVa,ΔVb 可异号或同号,异号时不导致

Vc 的展宽,同号时将导致双倍的Vc 展宽).而面内

局域不对称因子η=
Va-Vb

Vc
=0,故高温时以同

号展宽为主,此时有ΔVa

Va
=
ΔVc

Vc
(如图14(k)高温段

所示).当旋转对称性破缺Va≠Vb,η≠0,同时自

发的短程向列相晶畴将会被杂质钉扎从而导致额外

的ΔVa,ΔVb 且ΔVa=-ΔVb(单个向列相晶畴),即
面内谱线展宽增加.而由于该展宽效应为异号展宽,

故不影响Vc 的展宽ΔVc,此时ΔVa

Va
≠

ΔVc

Vc
(如图

14(k)低温段所示).在该情形下,若只考虑主导项

有:ΔVa

Va
~
ΔVc

Vc
+

Va-Vb

Va
~
ΔVc

Vc
+2η,故η∝

ΔVa

Va
-
ΔVc

Vc
.考虑到η由向列序响应系数及局域杂

质浓度所决定,而杂质浓度不随温度演化,故η的温

度依赖由向列序响应系数χnem 的温度演化所决定

(η(T)∝χnem(T)).实验上我们的确观测到面内

不对称因子有较强的温度依赖行为.如图15所示,
在20K以上,η~T 服从标准的居里—外斯关系,
其外斯温度为-20K.这与在其他铁基超导体中观

测到的电子向列序结果相一致[70-71,84].由于外斯温

度低于0K,在更低温度下体系应出现向列序量子临

界点[70,84].这也与实验上直到2K都未观测到明确

的向列序相符合,其他的铁基超导体系亦有类似的

证据[70-71,84].

图15 面内电场梯度不对称因子的温度演化[12]

Fig.15 Temperature-dependentin-plane
asymmetricparameterofEFG[12]

在20K以下,η(T)偏离了高温的居里—外斯

行为并进入独特的平台区.类似的偏离在之前关于

向列序量子临界点的研究中已有报道[70,84].对居

里—外斯行为的偏离可能是杂质效应在量子临界点

上的反映[70,84].在CsFe2As2体系中,磁有序与结构

相变的缺失以及负的外斯温度暗示该体系在20K
以下可能进入了向列序的量子临界区间.事实上,杂
质效应在高温就已体现,杂质对向列序涨落的钉扎

所形成的短程向列序晶畴最终反映在实验测量到的

NMR谱线的增宽.这与在低掺的YBCO中观测到

的被无序钉扎的电荷涨落相类似[85].
另一方面,我们同样分析了在平台区和居里—

外斯区的自旋动力学差异.如图3中的插图所示,我
们测量了两个温度区间中75As的自旋晶格弛豫率

(T1).20K以上,通过标准的自旋回波测量的T1 显

示出标准的单分量行为.明显不同的是,20K以下

T1显示出明确的两分量行为,这一独特的弛豫行为

反映体系在展宽平台区独特的自旋动力学特征.如
图16(a)所示,通过NQR(核四极共振)以及一系列
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变场实验证实该两分量的T1 行为是由磁场诱导

的.在12T时,两分量的占比为1:1.NQR测量出的

单分量T1服从1/TNQR
1 ~T0.75.NMR测量到的长

分量 T1L 服从费米液体行为:T1L ~T;短分量

T1S 则表现出非费米液体行为:T1S ~T0.35.最近,
类似的T1两分量行为在接近于量子临界点的近藤

晶格体系YbRh2Si2中同样被观测到[86].作为对比,
YbRh2Si2 中 的 磁 化 率 χm 如 同η 所 代 表 的

CsFe2As2中向列序的响应系数 χnem 同样表现出类

似的平台区,且在平台区同样观测到T1 的两分量

行为.类似的两分量现象在RbFe2As2 多晶中亦被

观测到[87].

(a)12T时候的温度依赖的1/T1两分量行为,在零场下的单分量行为;(b)比较了零场的单一分量和12T时的两

分量行为;(c)两个分量的权重随温度的演化;(d)随磁场变化的两个分量的权重

图16 量子临界区域内奇异的自旋动力学特征[12]

Fig.16 Exoticspindynamicsinquantumcriticalregime[12]

  如图13所示,本实验所揭示的电子向列序长轴

沿着Fe-As-Fe方向,而非先前在电子型掺杂体系中

的Fe-Fe方向[79-83].两种向列序具有π/4的取向差

异,故二者间存在不相容的竞争关系.这也定性上说

明为何在适度掺杂的BaFe2As2 体系中不存在电子

向列相[78].此外,早前的非弹性中子散射实验表明

电子向列相的演化似乎与电子的低能自旋激发相关

联[88].在重电子掺杂区间,当低能自旋激发逐步消

散,电子向列相同样随之消失,体系回到费米液体

态.综上,磁涨落对电子向列序的形成应起着关键

作用.
总的来说,电子向列序普遍存在于高温超导材

料中,并显示出与超导、条纹序、电荷序、赝能隙的复

杂纠缠[89].我们的实验结果有助于建立起对高温超

导物理机制的统一理解.

5 结论与展望

作为非常规超导体的一大典型代表,铁基高温

超导材料具有丰富且独特的演化相图.目前关于其

超导机制和新奇量子相的理解仍存在较大争议.其
中多带电子的关联性及其所衍生出的物理现象是理

论与实验研究的核心问题.本文介绍了轨道选择的

莫特转变机制,并回顾了近年来利用NMR在重空

穴掺杂体系AFe2As2(A= K,Rb,Cs)系列中观测

到的相关效应.
通过对AFe2As2(A=K,Rb,Cs)体系的系列

NMR研究,我们揭示了重空穴掺杂的铁基超导体

中同样存在类似于重费米子体系的近藤晶格行为.
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基于位置选择的NMR实验测量到的不同轨道电子

的局域磁化率,我们证实了铁基超导体中电子的确

具有多轨道的特征.无疑,单流体模型在电子关联性

较强的重空穴掺杂区间是失效的.但在特征温度

T*以下,电子的局域性和巡游性又可以渡越到

NMR不可区分的单流体相干态.另外,我们首次在

CsFe2As2体系中观测到不同于电子型掺杂区间但

类似于铜氧化物的向列序迹象,以及可能的向列相

量子临界点.这些实验结果表明电子的关联性在铁

基超导体的诸多物性上扮演着重要角色.我们希望

通过后续对其他铁基超导体体系的试验探究,可以

进一步扩展对铁基超导体中电子关联性演化的认

识,从而帮助建立起对高温超导物理机制的统一

理解.
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