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摘 要 本文研究了室温下 Y aB
Z
c

u :

已
一二

(x ~ 0
.

1
, 。

.

4
, 。

.

8) 和 rP aB
Z
C ua O 6

.

。

外延膜的飞

秒瞬态反射谱
.

结果表明
,

瞬态反射信号△R ( )t 的符号和弛豫时间与载流子浓度密切相关
,

对超导的 Y aB 汇
u 3 o : ,

样品进行不同程度的去氧处理或者用 P r

替代 Y 后
,

△R (t ) 的符号由

正变负
,

弛豫时间由小于 10 o f , 增加到大于 l p , ,

说明在高 T
c
氧化物超导体中

,

载流子浓

度的减少使载流子
一

声子藕合强度降低
.

关锐词 高 cT 超导体
,

飞秒脉冲
,

时间分辨谱

分类号 0 4 33
·

54
,

0 51 1
·

1

在常规超导体中
,

成对机制主要是电子
一

声子相互作用
,

电声相互作用的强度对常规

超导体的超导电性具有决定性的意义
.

用飞秒 (泵浦
一

探测 ) 时间分辨谱
,

通过测量非平

衡载流子的能量弛豫速度
,

可以测量电声辆合常数 砂
,

.

这个理论在常规超导体中已经得

到了证实
〔 2 , “ ,

.

在高 cT 氧化物超导体中
,

尽管主要的成对机制可能不是载流子
一

声子藕合
,

但是能量弛豫速度可能仍然与成对相互作用相关
.

高 cT 超导体的室温飞秒时间分辨谱已经用推广的 H u bb ar d 模型得到了比较好的定

性解释
,

并用 lA l e n
理论估算了载流子

一

声子辆合常数 户
·

”
.

而临界温度附近的飞秒谱的

研究也得到了许多有意义的结果
〔卜幻 ,

处于超导态的载流子受激后的弛豫行为明显 区别

于正常态受激载流子的弛豫行为
,

但是对这种区别的理论解释还存在分歧
,

这可能主要

是缺乏足够的实验数据和对超导电性的物理机制缺乏了解
.

本文我们报道了超导的 Y aB
ZC ua O

6
. 。

外延膜以及用 P r
替代 Y 的非超导膜的室温飞

秒谱的研究结果
,

还首次报告经过不同程度去氧处理 的 Y B a Z
C u 3

O
, 一 二

x( ~ .0 4
,

.0 8) 薄

膜的室温飞秒研究的有意义的结果
.

1 原理和实验方法

在飞秒泵浦
一

探测实验中
,

当用一束由锁模激光器输出的超快泵浦脉冲 (脉宽蕊 1 00
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fs
) 照射样品时

,

泵浦脉冲加热样品中的载流子
,

在很短的时间内 ( < 1 p s )
,

载流子被

激发而偏离和晶格的热平衡
,

这样
,

载流子的温度将升高到远高于晶格的温度
,

产生一

种局域的非平衡
.

然后
,

通过声子发射
,

载流子将能量 向晶格转移
,

载流子和晶格逐渐

达到热平衡
,

而达到平衡的速度是 由载流子
一

声子祸合强度决定的
.

根据 A lle
n 的理论

〔, ’ ,

金属中非平衡载流子 ( 电子 ) 的能量弛豫速度可近似写为

瞥
一 狱及 一 T

·

’

其中 y :
= 3 h 又< 。 ,

) /二 k o
T

, ,

k。 为 B o l t z m a n n
常数

,

T
,

为电子温度
,

T :
为晶格温度

,

而

入为电声藕合常数
.

因此
,

测量非平衡载流子的弛豫过程就可以得到载流子声子报合常数 无

在实验中
,

将探测飞秒脉冲相对于泵浦脉冲适当延迟
,

由于随着电子态的抽空和填

充
,

样品对探测脉冲的瞬态吸收会发生变化
,

通过测量不同延迟时间样品对探测束的瞬

态吸收的变化就可以得到非平衡载流子的能量弛豫过程的情况
.

通常
,

我们测量样品对

探测束的瞬态反射信号的变化或者瞬态透射信号的变化
,

只是后者的符号与前者相反
,

也

与样品的瞬态吸收相反
.

飞秒时间分辨谱的测量装置如图 1 所示
.

飞秒脉冲列由同步泵浦染料激光器产生
,

中

心波长 6 30 n m (相当于光子能量 1
.

98 e V )
,

脉冲全半宽度为 1 5O fs
,

重复速率为 10 0

M H : ,

飞秒脉冲列经分束器分为泵浦束和探测束
,

光强比为 1 0
, 1

.

泵浦光聚焦于样品上

加热载流子
,

引起的瞬态响应通过延迟的探测束测量
,

探测束的延迟是通过由计算机控

制的步进电机实现的
.

泵浦束和探测束会聚于样品同一点上
,

并且偏振方向正交
,

以通

过在探测器前放置偏振片的方法挡掉大部分由泵浦光引起的杂散光
.

信号是经样品反射

的探 测束的光 强变化△ R 随

着探测光相对于泵浦光的延

迟时间 t 的变化
.

为了进行锁

相放大
,

我们将泵浦束斩波
,

斩波频率为 2
.

7 k H : ,

探测束

的反射信号由光电管接收后

经差分和锁相放大进入微机

控制的实验数据获取和处理

系统进行分析处理
.

实验 中所 用样 品是外延

生长于 Z r O
:

衬底上 的 2 0 0 0

人 厚 的 Y B a Z
C u 3

O
7一 二

( x =

0
.

1
,

0
.

4
,

0
.

8 ) 和 P r -

B a Z
C u 3

O 6
.

,

薄膜
,

通过电阻和

直流电极化率测量
,

超导的

Y B a Z C u 3
0

0
.

9

样品的超导临界

温度 T ` 、 89 K
.

’’’’’’’’

一 留留

撼撼秒染料料料料料料料料

激激 光 器器器器器器器器器器器
·

MOOO

同同同同同同同同同同

图 1 飞秒泵浦一探测实验装 t 示 , 图

F ig
.

1 cS h e m a t i e o f f e m t o s e e o n d p u m p
一
p r o b e

e x p e r im e n t a l s e t u P

M D 为可变延迟线驱动器
, 。 为斩波器

,
入4/ 为 1/ 4 波片

,

D
, ,

D
:
为探测器
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2 实验结果与讨论

室温下
,

Y aB
Z
C u 。

0
6

.

。
和 P r B a Z

C u 3
O

6
.

。

样品的瞬态反射信号作为延迟时 间的函数△ R

(t ) 如图 2 所示
.

图中正信号对应于超导的 Y B a ZC u 30 6
.

。

样品
,

而负信号对应于不超导的

P r B a Z
C u 3

O
6

.

。

样 品
,

两个信号已按振幅归一化 结果表明
,

在 Y aB
Z
C u 3

O
6

.

,

中用 P r
替代 Y

引起△ R ( t ) 的变号
.

这个结果也为 K a z e r o o n i a n
等

〔 , 〕
报导过

.

我们可以用推广的 H u b b a r d

模型解释
.

实验中观察到的探测束的瞬态反射信号来源于样品吸收的变化
,

这种吸收对应于

C u 一

O 面上的 空穴吸收光子后从 C u
d’ / dl

。

带上的填充态 向 OP 带上空 态的跃迁
.

按照

H u b bar d 模型 (如图 3 )
,

C u
的 d 带劈裂为两个带

,

而空穴 F er m i 面居于 OP 带中的某处
,

但是其精确位置并不知道
,

并且随着空穴浓度变化
,

也就随着氧含量变化
.

量能

....lee
.

穴

空

夕
户

识一|皿二ùà气阅

六 \
〔 u d , j d

, o

空穴态密度

延 迟时 问 z / p `

图 3 C u 一

0 面能带示意图

图 2 Y aB
ZC u : 0 0

.

,
和 p r

aB
: c u 3 0 o

.

,

的瞬态反射信号

△ R (t )随延迟时间的变化
.

信号已按振幅归一化

F ig
.

2 T h e t r a n s
i
e n t r e fl e e f iv i t y s

ig n a ls △R ( t ) V S d e l a y

t im e f o r Y aB
z C u 3 0 0

.

, a n d P r

aB
s C u 3 0 。

小 T h e a m
-

p l i t u d e s o f ht
e s

ig n a ls a r e n o r m a l iz e d

F ig
.

3 cS h e m t i e o f e n e r g y s t a t e s

s e n t in t h e C u 一

0 P la n e
.

P r e -

E
F 15

t h
e

F
o r m i l e v e l f o r h o le s

E尸
,

E尸 分别为超导样品和非超导

样品的空穴 F er m i 面

泵浦脉冲的作用是加热载流子空穴
,

当载流子气体的温度被泵浦光所升高时
,

F e r m i

分布的尾部在能量上扩展很远
,

即出现 F er m i 面的模糊
,

打开了 F er m i 面以下的态而填充

了 F er m i 面以上的态
.

我们知道
,

样 品对探测光的吸收表现为空穴吸收光子 (能量 、 1
.

98
e V ) 向 oP 带中的 F er m i 面附近的终态的激发

,

因此
,

如果空穴的 eF
r

im 面高于可探测态

(图 3 中的 E ; )
,

那么 F e r m i 面的模糊显然有利于吸收
,

于是△ R (t ) > 0 ;
与此相反

,

如果空

穴 F er m i 面稍低于可探测态 ( 图 3 中的 E乡)
,

那么 F er m i 面的模糊将关闭一部分跃迁终

态
,

引起 负的 △ R ( t )
.

前者 对 应 于 Y B a Z
C ua o

o
.

,

超导 样 品 的情况
,

而 后 者 对应 于 rP
-
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B a ZC u 3
O

6
.

,

非超导样品的情况
,

因为用 rP 替代 Y 的直接影响是载流子空穴从 C u 一

O 面向

Y 位转移
,

降低了 C u 一

O 面上的空穴浓度
,

空穴 F er m i 面 由 Y B a ZC u 3
O

。二的高于探测态的

位置降低到可探测态之下
.

飞秒瞬态反射信号的符号对于空穴 F er m i 面相对于探测态的位! 相当敏感
,

因而对

于 高 cT 氧化物 超 导体 的 C u 一

O 面 上载流子 的浓度也就相当敏感
.

因此
,

将超导的

Y aB
ZC u 3

O 6
.

,

样品进行去氧处理以降低 C u 一
O 面上载流子空穴的浓度

,

一定能观察到瞬态

反射信号符号的变化
,

实验结果证实了这点
.

我们将超导的 Y B a ZC u 3O
6

.

。

样品在 45 0 ℃真空下退火 10 m in 进行去氧处理
,

由电同

阻 测量知道
,

Y B a ZC u3 0 卜
二

中 x 变为约 0
.

4
,

处理过的样品得到 了负的△ R ( t ) (如图 4

( b ) )
.

B r o r s o n
等

〔` ,
也报道 T 类似的结果

.

图 4 Y aB
ZC u , 0 7一 二

的瞬态反射信号△ R ( t )

随延迟时间的变化

F ig
.

4 从 ( t ) V S
.

d e la y t im e f o r

Y aB
: C u so 卜

二

( a : x ~ 0
.

1
,

b : x ~ 0
.

4
, e : 二 = 0

.

8 )

ǎ牟l二àǎùà气勺

延迟 时 间 r / p ,

在图 2 和图 4 中
,

我们除了看到△ R ( )t 符号的变化外
,

△ R ( )t 的弛像时间也随着载流

子浓度的降低而 明显增加
,

超导的 Y B a ZC u 3O 6
. 。

样品的弛豫时间估计小于 1 00 fs
,

而在

Y B a Z
C u 3

O
? 一 二

( x = 0
.

4 )及不超导的 P r B a Z
C u 3

0
0

.

,

样品中弛豫时间增加到大于 1 p s
.

我们知道
,

在声子中介的常规超导体中
,

能量弛豫速度和超导温度相关联
〔 , , ,

弛像时

间和 cT 都是由电声藕合强度所决定的
.

当载流子声子藕合较强时以 较大 )
,

cT 高
,

而瞬

态弛豫快
;
相反

,

较弱的祸合住 较小 )
,

则有较低的 T ` 和较长的弛豫时间
.

尽管 目前对高

cT 氧化物超导体的藕合机制还没有深入的认识
,

但是从我们的实验结果中
,

可以定性地

看到载流子弛豫时间和 T 。
间存在某种对应关系

,

载 流子弛豫是由载流子声子报合决定

的
,

这种祸合可能同样也在成对机制中起某种作用
.

为了进一步了解载流子浓度与载流子弛豫的关系
,

将上述退火的 Y B a Z
C u 3

O
, _ 二

(x ~

0
.

4 )样品再一次在较高的温度 ( 5 50 ℃ )下真空退火 10 m in
,

这时 x ~ 0
.

8
.

这个样品的瞬

态反射信号△ R (t )也示于图 4 (。 )
.

可以看到
,

△ R ( t) 的弛豫时间明显增加
,

说明载流子浓

度越低
,

载流子声子藕合也越弱
,

非平衡载流子的能量弛豫时间也越长
.

进一步说明对于
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高 T 。
氧化物超导体

,

lA len 关于非平衡载流子弛豫与电声辆合强度的关系的理论至少定

性上是正确的
.

实际上
,

已有一些作者根据瞬态反射 (透射 )信号的弛豫过程
,

由 A l le n
理

论估算了不同超导体中载流子声子祸合常数 入的值
〔`

·

”
.

不同温度下特别是超导临界温度 cT 上下的飞秒瞬态谱的研 究
,

对于了解由正常态

向超导态转变时载流子行为的变化及超导电性的机制可能有帮助
,

特别是考虑到在稍低

于临界温度的样品
,

在泵浦脉冲的激发下
,

成对载流子可能因为激发而首先拆散
,

然后经

过能量弛豫重新配对
.

目前
,

尽管已有一些作者进行了这方面的工作
〔卜即 ,

但其结果和对

结果的解释还存在互相矛盾的情况
,

这可能一方面是因为实验数据不够充分
,

另一方面对

超导机制缺乏更清楚的认识
.

因此
,

更多的这方面的工作是必要的
,

这对于进一步了解高

cT 超导体中载流子相互作用的机制是有惫义的
,

这也是我们下一步的工作
.

3 结 论

本文采用飞秒泵浦
一

探测技术
,

测量了
“
1 2 3

”
系高 cT 氧化物超导体的瞬态光致反射

信号△ R (t )随延迟时间的变化
,

特别是研究了用 P r
替代 Y aB

ZC u 30 0
.

,
中的 Y 和对超导的

Y B a ZC u 30 。
.

,

样品进行不同程度的真空退火去氧处理的样品的瞬态谱
.

结果表明
,

对于超

导样品
,

△ R (t )的弛豫时间小于 100 fs , 而通过去氧或用 rP 替代 Y
,

降低 c u 一

O 面上的

空穴浓度后
,

引起了△ R ( )t 符号由正到负的变化
,

这是由于位于 OP 能带内的空穴 F er im

面的移动引起的
,

说明△ R (t )的符号对于 eF
r m i 面相对于探测终态的位置是敏感的

.

载

流子浓度降低之后
,

△ R (t )的弛豫时间明显增加
,

而且空穴浓度越低
,

弛豫时间越长
,

这

是由于局域载流子
一

声子祸合强度下降引起的
.

由于载流子浓度降低的同时也降低了 cT
(或由超导变为不超导 )

,

可以认为引起能量驰豫的载流子声子辆合机制可能在成对机制

中也起某种作用
.

高 cT 氧化物超导体瞬态谱的进一步研究可能为了解高 T `
超导电性的

物理机制提供有用的信息
.

感谢北京大学物理学系
、

介观物理国家实验室在实验上的大力支持
.
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R o o m T e
m P e r a t u r e F e m t o s e e o n d T im e 一 R e s o l v e d

S p e e t r o s e o p y i n H ig h T c S u p e r e o n d u e t o r s

P i F e i P e n g
.

Z e n g W
e n s h e n g Z h u D e

er i L i n W
e i z h u

M d D a n g

A b s t r a e t F e m t o s e e o n d t im e 一 r e s o lv e d r e f l e e t io n s p e e t r o s e o p y i n h ig h T e o x i de s u p e r -

e o n d u e to r s Y B a Z
C u 3

O卜
:

( x = 0
.

1
,

0
·

4
,

0
.

8 ) a n d P r B a Z
C u 3

O
6

.

, 15 s t u d i e d
.

I t 15 o b s e r v e d

t h a t t h e s i g n s a n d t h e r e l a x a t io n t im e s o f t h e r e f l e e t i v i t y s i g n a l s △ R ( t ) a r e r e la t e d t o

t h e e a r r i e r e o n e e n t r a t io n
.

T h e s i g n s o f △ R ( t ) i n Y B a Z
C u 3

O
7一 : a r e f o u n d t o e h a n g e f r o m

p o s i t i v e ( x = 0
.

1 ) t o n e g a t i v e a n d t h e r e l a x a t i o n t i m e s a r e m e a s u r e d t o i n e r e a s e f r o m

l e s s t h a n 1 0 0 f s t o m o r e t h a n 1 p s ,

w it h i n e r e a s i n g x a n d w i t h s u b s t i t u t i o n o f P r f o r Y
.

T h e s e r e s u l t s r e v e a l r h a t t h e e a r r ie r 一 p h o n o n e o u p l i n g r e d u e e s w i t h t h e d e e r e a s e o f t h e

C s r T l e r C O n C e n t r s t 1O n
.

K e y w o r d s h i g h T c s u p e r e o n d u e t o r ,

f e m t o s e e o n d p u l s e s ,
t im e 一 r e s o l v e d s p e e t r o s e o p y

·

简 讯
·

英国科学文摘 (S A ) 继续收录中山大学学报

据中国科学技术信息研究所 1 9 9 3 年 12 月公布的 《 1 9 9 2 中国科技论文统计与分析 》

(年度研究报告 )
,

1 9 9 2 年英国 《科学文摘 》 ( S A ) 收录我国刊物 67 种
,

总数与 1 9 9 1 年

相 同
.

中山大学学报 ( 自然科学版 ) 继续为 S A 收录的刊物之一 我国高校学报共有 12

家被 S A 收录
,

按公布的序号排列为
:

L湖南师范大学学报
,

L北京大学学报
,

L中山大

学学报
,

@大连理工大学学报
,

L华中理工大学学报
,

⑧东南大学学报
,

L上海交通大

学学报
,

L哈尔滨工业大学学报
,

L同济大学学报
,

L清华大学学报
,

@ 厦门大学学报
,

L浙江大学学报
.

其 中
,

湖南师范大学学报为 1 9 9 2 年新收录刊物
.

(张楚民 )

.
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