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摘  要 

铁基超导体作为继铜氧化物超导体之后的第二类高温超导体系，因其独特的晶体结构与丰富的物理效应，

在新型超导材料探索及超导机理研究中占据重要地位。本研究在GdFeAsO体系中采用铀(U)部分取代钆

(Gd)，成功制备出一种新型锕系化合物Gd0.95U0.05FeAsO材料。X射线衍射测试结果表明，U掺杂会使晶体

a轴与c轴晶格参数均收缩，证实U原子有效取代晶格中Gd原子。成分分析表征显示U元素在基体中均匀分

布，仅生成微量UO2杂质相。通过氩气及空气气氛对照实验及热力学分析可知，惰性气氛或真空储存可

明显降低该材料氧化的风险，空气热处理时738 K (As2O3沸点)是需重点控制的临界温度，高于该温度会

加速Fe位点氧化放热。母体化合物在128 K附近出现显著的电阻率反常现象，该特征与自旋密度波失稳

行为密切相关；U掺杂可有效抑制自旋密度波失稳，并使Gd0.95U0.05FeAsO化合物出现零电阻现象。霍尔

效应测试进一步证实，U掺杂会向该体系中引入电子型载流子。 
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Abstract 
As the second family of high-temperature superconductors following cuprates, iron-based super-
conductors occupy a vital position in the exploration of novel superconducting materials and the 
investigation of superconducting mechanisms owing to their distinctive crystal structures and 
abundant physical phenomena. In this work, uranium (U) was adopted to partially substitute gado-
linium (Gd) in the GdFeAsO system, and a new actinide compound Gd0.95U0.05FeAsO was successfully 
synthesized. X-ray diffraction measurements reveal that U doping induces lattice contraction along 
both the a-axis and c-axis, verifying that U atoms effectively replace Gd atoms in the crystal lattice. 
Elemental mapping characterizations demonstrate uniform distribution of U within the matrix, 
with only trace amounts of UO2 impurity phase formed. Comparative experiments under argon and 
air atmospheres combined with thermodynamic analysis indicate that storage under an inert at-
mosphere or vacuum can substantially mitigate oxidation of the material. During thermal treatment 
in air, 738 K (the boiling point of As2O3) serves as a critical temperature requiring stringent control; 
temperatures above this threshold accelerate exothermic oxidation at Fe sites. The parent com-
pound exhibits a prominent resistivity anomaly near 128 K, which is closely associated with spin-
density-wave (SDW) instability. U doping effectively suppresses SDW instability and induces zero-
resistance behavior in Gd0.95U0.05FeAsO. Hall effect measurements further confirm that U doping in-
troduces electron-type charge carriers into the system. 
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1. 引言 

2008 年，LaFeAsO1−xFx材料中 26 K 超导转变的发现，掀起了铁基高温超导的全球性研究热潮[1]。后

续研究证实，将 La 替换为 Ce、Pr、Nd、Sm、Gd、Tb 等各类镧系稀土元素，可将常压超导转变温度大

幅提升至 55 K 以上，突破传统 BCS 超导体的麦克米兰极限，成为继铜氧化物之后第二类高温超导体系

[2] [3]。在七大类铁基超导结构家族中，化学式为 LnFePnO 的 1111 型层状铁磷氧化合物始终是凝聚态物

理领域的重要研究对象，其晶体由导电 Fe2Pn2 层与电荷储备 Ln2O2 层沿 c 轴交替堆垛而成：超导库珀对

的形成与凝聚完全局限于 Fe2Pn2 活性层，而 Ln2O2 稀土氧化层承担载流子供给的关键功能，层间强耦合

效应赋予该体系极强的物性可调潜力[4]-[6]。1111 体系最鲜明的特征是可通过全晶格位点化学掺杂精准

调控载流子浓度与电子结构，衍生出多类成熟的超导诱导改性路径：O 位 F-置换、晶格氧缺位可实现电

子掺杂；Fe 格点引入 Co、Ni 等过渡金属亦可注入额外传导电子；P 同价替换 As 能够引入化学压力调控

轨道杂化；稀土位点异价取代则可同步完成载流子注入与晶格应力调控[7]。其中，稀土位点锕系四价离

子掺杂是实现高性能常压超导的经典方案：Th4+置换 Gd3+、Nd3+、La3+制备的 Gd1−xThxFeAsO、

Nd1−xThxFeAsO 等体系，常压下分别实现 56 K、38 K、30 K 的超导转变，同时 Th 掺杂可稳定 Tb 等小半

径稀土构筑的 1111 层状晶相，有效缓解晶格失配畸变，大幅提升超导相纯度[3] [8] [9]。但现有 Th 掺杂

体系仍存在难以突破的核心瓶颈[10]-[12]：其一，Th 仅具备空的 5f 轨道，无法探究 5f 活性电子与 Fe 3d
轨道杂化、自旋轨道耦合对非常规超导配对的调控机制；其二，Th 掺杂样品易生成大量杂相，磁屏蔽占
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比偏低，体超导性能存在显著短板，限制了该体系对超导微观机理的深度挖掘与工程化应用潜力。 
同为锕系元素的 U 拥有填充态 5f 价电子轨道，具备独特的空间延展特性与强自旋–轨道耦合效应，

U4+与 Gd3+离子半径差值更小，相较于 Th4+掺杂可显著缓解掺杂引发的晶格畸变，是稀土位点电子掺杂极

具潜力的全新候选离子[13]。不同于无 5f 活性电子的 Th，U 的 5f 轨道可参与体系电子关联演化，为厘清

铁基超导中 f-d 轨道耦合、非常规超导配对规律提供独一无二的研究载体；同时 U 掺杂可规避 Th 掺杂中

杂含量高、体超导占比低的缺陷，有望同步实现高载流子注入、可控晶格化学压力与优异的整体超导性

能。前期工作中，我们课题组通过掺杂手段在稀土位实现了 U4+对 Gd3+的取代，成功在 Gd1−xUxFeAsO 体

系中发现体超导电性[14]。但是，针对 U 取代稀土位改性 1111 型铁基超导的系统性实验研究仍十分匮乏，

更高质量样品的制备、U4+掺杂调控晶格、载流子、自旋密度波有序及超导临界磁场的完整物理规律尚未

建立，亟需开展系统合成与多维度物性表征，构建全新锕系掺杂铁基超导研究范式。 
鉴于 Gd 基 1111 型化合物具备铁基体系常压最高超导转变温度、层状结构稳定、载流子调控窗口宽

的先天优势[14]-[16]，本文采用真空辅助固相反应法制备出新型锕系化合物 Gd0.95U0.05FeAsO 样品，以 U4+

部分取代晶格中 Gd3+实现电子型掺杂。通过 X 射线衍射、材料元素面分布、电阻率、霍尔效应测试，探

究了 U 掺杂对晶体晶格演化影响、微观元素分布、自旋密度波失稳行为、载流子输运特征的调控规律。

实验证实 U 掺杂可有效抑制母体 128 K 处自旋密度波相变。本工作不仅开发了一类全新含锕系铁磷族功

能材料，更为 1111 型高温超导体的新型掺杂改性、超导机理探索与实用化材料开发提供新思路与实验依

据。 

2. 实验材料及方法 

本研究借助真空辅助固相合成工艺制备 Gd0.95U0.05FeAsO 多晶样品，实验全程严格管控前驱物料纯度

与全程热处理参数，最大程度抑制杂相析出，保障所得样品晶体结构与化学组分的均匀一致性。实验选

用的 FeAs、GdAs、Fe、Fe2O3、U3O8等基础原料，纯度均达到 99.95%及以上，为制备高纯度目标晶相材

料筑牢原料基础。正式开展样品合成工作前，先单独制备 FeAs、GdAs、U3O8 三类核心中间前驱物料。

其中 FeAs 前驱体的制备，选用 99.99%高纯铁颗粒与 99.999%单质砷块为原材料，真空封管处理后进行

分段烧结：先以 500℃恒温保温 12 h 完成初步固相反应，再升温至 1030℃持续保温 5 h，促使晶体充分

晶化。GdAs 前驱体采用纯度 99.95%的钆粉与 99.999%砷颗粒为反应原料，通过两段式固相反应制备，分

别在 580℃条件下保温 24 h、900℃条件下保温 10 h 完成反应合成。U3O8 前驱体则以硝酸铀酰为基底材

料，经 800℃高温热分解工艺制备得到。所有自制前驱体均通过 X 射线衍射技术开展物相纯度检测，确

认无明显杂质相存在后，方可投入后续配料工序。依据 GdUFeAsO 材料各元素的化学计量配比，精准称

取各类前驱体粉末，将混合粉体置于玛瑙研钵中持续研磨 50 min，确保各组分混合均匀、体系成分均一。

完成研磨后，利用单向压片设备，在 500 kg/cm2的恒定压力下，将混合粉末压制成直径 10 mm、厚度介

于 2~3 mm 的圆柱状薄片试样。为杜绝粉体氧化、水汽吸附对样品造成污染，所有粉末混匀、压片成型操

作均在水氧含量低于 0.1 ppm 的高纯氩气保护手套箱内完成。将压制好的成型薄片密封封装于真空度高

于 10 Pa 的石英安瓿内部，避免高温烧结阶段空气组分渗入，污染试样基体。样品烧结热处理采用程序化

升温模式，管式炉升温速率设定为 2℃/min，升温至 1180℃后恒温保温 120 h，保证体系内部原子实现充

分相互扩散，推动化合物母体目标晶相完全生成。恒温阶段结束后，试样随炉快速降温至室温，以此稳

定保留高温状态下的稳态晶体结构，有效规避高温晶相分解、基体成分偏析等问题。 
样品晶体结构表征在室温环境下进行，测试设备选用 PANalytical X’Pert Pro 型 X 射线衍射仪(XRD)，

采用 Cu Kα射线作为辐射源，设定衍射角 2θ测试区间为 10˚~90˚，扫描步长 0.02˚，单步停留时长 10 s，
以此获取高分辨率的样品衍射图谱。通过能量色散谱技术(EDS)表征试样的元素构成，同时分析各元素的
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空间分布特征。利用差示扫描量热法(DSC)测试样品的热学响应特性，在氩气保护氛围下以恒定升温速率

检测试样热流随温度的变化趋势，探究材料相变与热稳定性规律。电输运特性与霍尔效应测试在 Quantum 
Design 综合物性测量系统(PPMS)中完成，实验最大施加磁场设定为 9 T。采用经典四探针测试方法，检

测样品电阻率随温度的变化规律，结合霍尔测试结果，分析掺铀化合物体系内部载流子的类型，以及不

同掺杂条件下载流子浓度的演变规律。 

3. 实验结果及分析 

物相及成分分析 

 
Figure 1. X-Ray diffraction patterns of Gd1−xUxFeAsO samples with doping concen-
trations x = 0, 0.05 measured at room temperature. A small amount of UO2 impurity 
phases has been identified in the doped samples, indicated by red asterisks 
图 1. 不同掺杂浓度 x (x = 0、0.05)的 Gd1−xUxFeAsO 样品室温 X 射线衍射图谱。

掺杂样品中出现少量 UO2杂质相，对应位置以红色星号标注 

 
本工作通过粉末 X 射线衍射技术对纯相及铀掺杂改性的 GdFeAsO 基样品进行物相与晶体结构表征，

所得 x = 0、x = 0.05 两组样品的 XRD 图谱如图 1 所示。物相拟合与衍射峰分析结果表明，未掺杂母体与

5%铀掺杂样品的绝大多数特征衍射峰均高度匹配 ZrCuSiAs 型四方晶系晶体结构，所属标准空间群为

P4/nmm，证明铀掺杂改性并未改变 GdFeAsO 基体的主体晶体构型，样品仍保持稳定的本征层状晶体结

构。为精准获取母体晶体结构参数，本研究对纯相 GdFeAsO 样品的 XRD 数据进行 Rietveld 结构精修，

最终拟合得到晶格常数 a = 3.9153(6)、c = 8.4491(8)，该参数数值与现有公开文献的测试结果高度吻合[17]，
验证了本实验样品制备工艺的可靠性与测试数据的准确性。对比两组样品的图谱特征可发现，x = 0.05 的

铀掺杂样品图谱中出现了多处强度较弱的额外衍射峰(图 1 星号标注)，经物相对比标定，该系列衍射峰对

应 UO2次生杂质相，本文后续所有讨论与数据分析中涉及的掺杂浓度，均采用实验预设的名义掺杂浓度。

同时，我们进一步采用两相模型(GdFeAsO、UO2)来对 U 掺杂量 5%的样品进行 Rietveld 精修，结果显示，

铀元素的引入会对 GdFeAsO 晶体晶格产生明显调控作用，整体表现为晶格参数随铀掺杂浓度提升而收

缩，UO2 摩尔质量分数约为 0.14%，杂相的存在通常会引起主相中实际组分与名义组分的偏离，在

Gd0.95U0.05FeAsO 中，精修结果展示的微小的杂相含量，表明 U 元素的实际掺杂浓度与名义值相对吻合，

未观察到较大偏离。相较于纯相 GdFeAsO 母体材料，Gd0.95U0.05FeAsO 的 a 轴晶格尺寸收缩 0.15%，c 轴

晶格尺寸收缩 0.28%，呈现出同步收缩的晶格变化特征。将该晶格演化规律与同类铁基超导掺杂体系对
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比可发现，U4+掺杂引发的晶格收缩现象，与 Ln2O2层氧位 F-掺杂体系的晶格演变规律高度相似，但和同

价态 Th4+取代稀土位点的掺杂体系存在明显的结构调控差异[18] [19]。已有研究表明，Th4+掺杂改性稀土

铁砷氧化物时，会促使晶体 a 轴晶格膨胀、c 轴晶格收缩，呈现各向异性的晶格形变特征[20]。两种四价

离子掺杂体系的晶格响应差异，核心归因于掺杂离子的半径尺寸、配位环境适配性的固有区别。结合晶

体结构演变规律可明确，当四价铀离子取代晶格中三价钆离子时，会对 GdFeAsO 基体晶格产生持续的压

缩作用，向体系内部引入有效化学压力。从超导材料构效关系角度分析，这种可控的晶格压缩行为能够

精准调节核心 FeAs 超导活性层的原子键长、层间间距与层间耦合强度，同时有效调控晶体内部电子轨道

的重叠程度与杂化机制，为该体系超导性能与电磁特性的调控提供了重要结构基础。 
 

 
Figure 2. Microstructure and elemental analysis of the layered compound Gd1−xUxFeAsO. (a) Scanning electron microscopy 
(SEM) images of the Gd0.95U0.05FeAsO sample surface at high magnification; (b) A representative EDS spectrum of 
Gd0.95U0.05FeAsO sample, demonstrating uranium incorporation into the crystal lattice; (c)~(g) Corresponding EDS elemental 
maps of the Gd0.95U0.05FeAsO sample for (c) Gd, (d) U, (e) Fe, (f) As, and (g) O; (h) The comparison between the nominal and 
measured U contents for doped samples 
图 2. Gd1−xUxFeAsO 材料的微观形貌与元素分析结果。(a) 高放大倍数下 Gd0.95U0.05FeAsO 样品表面的扫描电子显微

镜(SEM)形貌图；(b) 该样品的典型能谱(EDS)，证明铀元素成功掺入晶体晶格；(c)~(g) 依次为样品中钆、铀、铁、

砷、氧元素的 EDS 面分布图谱；(h) 所有掺杂样品中铀元素名义含量与实测含量对比 

 
利用能谱(EDS)微区成分分析，可直观证实铀元素成功掺入晶体晶格。实验中在每种 Gd1−xUxFeAsO

样品表面随机选取多处区域开展 EDS 测试，保证数据具有统计代表性。元素面分布与定量成分结果均表

明，铀元素在样品基体中均匀分布。图 2(a)为 Gd0.95U0.05FeAsO 多晶样品的表面微观形貌。样品整体呈现

多孔结构，孔洞随机分布且尺寸、形貌差异明显。这类孔隙是固相反应法制备多晶样品的典型特征，会
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通过改变材料致密度与晶间连通性，进而影响样品的宏观物理性能。图 2(b)为该样品的典型 EDS 能谱。

对 x = 0.05 的样品进行定量分析，得到元素摩尔比 U:Fe:As = 0.05:1.05:1.00；受限于 EDS 对氧元素的检测

精度，本实验未对氧含量进行定量统计。该结果证明绝大多数铀离子已有效掺入晶格。对比已有研究可

知 GdFeAsO 体系可实现的铀掺杂上限且高于氟掺杂体系[3]。针对图 2(a)所示区域开展元素面扫描，钆、

铀、铁、砷、氧五种元素的分布图像依次如图 2(c)~(g)所示。结果显示，五种元素在测试区域内分布均匀，

未出现元素偏析与大面积杂相聚集现象。图 2(h)分析了所有掺杂样品的铀元素名义掺杂量与实测含量对

比数据。EDS 分析结果进一步证实，样品中铀的实际掺入量整体低于名义掺杂量，该规律与前文 X 射线

衍射分析结论(图 1)完全吻合。两类表征手段相互印证，充分说明了掺杂体系的物相特征与元素赋存状态，

也为后续物性测试与机理分析提供了可靠的结构与成分依据。 
 

 
Figure 3. Thermodynamic analysis results of Gd0.95U0.05FeAsO under argon at-
mosphere (dashed line) and air atmosphere (solid line): (a) TG curves and (b) 
DSC curves measured at a heating rate of 10 K/min 
图 3. Gd0.95U0.05FeAsO 在氩气气氛(虚线)和空气(实线)气氛下的热力学分析

结果。(a) TG 曲线与(b) DSC 测试曲线，升温速率 10 K/min 

 
如图 3 所示，Ar 气氛下(黑色虚线) TG 曲线呈连续、平缓的单调下降(1073 K 时约 97.3%，ΔmAr ≈ 

−2.7%)，DSC 曲线全程贴近基线。该结果表明，在惰性气氛下可能不涉及体系中元素价态变化的反应，

样品质量的轻微减少可能与 As 组分在高温环境下缓慢挥发相关，这在其他体系中也有过相关报道[21]。
我们重点关注了材料在空气气氛下 TG-DSC 曲线，以讨论 Gd0.95U0.05FeAsO 在空气氛围中退火处理及长

期保存时可能经历的反应过程，结果如图 3 所示，可清晰地分辨出四个阶段的演化过程。阶段 I (室温至

约 773 K)，TG 以相对稳定的速率持续下降至约 95%，DSC 维持轻微负值。这一阶段对应样品中 As 被 O2

化学氧化为 As2O3，并以亚沸点方式(升华点约 466 K [19])逐步升华逸出，这与 Ar 气氛中观察到的 As 组
分挥发行为类似。氧化反应本身因 As-O 键的生成而放热，其释放的能量在数量级上超过后续升华所需吸

收的潜热，两者叠加后净效应表现为温和放热，与观测到的 DSC 轻微负值一致。阶段 II (约 773~838 K)，
TG 下降速率趋缓、逐渐趋于一个较浅的极小值(约 94.2%，位于 Tmin ≈ 838 K)，DSC 在此区间出现一个独

立于主峰的较小负向凹陷(约−0.75 mW∙mg−1，位于约 798 K)。这一小峰或可能归因于以下过程：温度在

此区间跨越 As2O3沸点(738 K [19])，蒸发机制由升华转为沸腾，单位时间内吸收的潜热随之增大；与此
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同时，As 氧化与初现的 Fe 氧化同时发生并持续放热，这部分放热量超过了 As2O3 沸腾增强所带来的额

外吸热，净结果表现为放热量增大，从而产生一个小放热峰。这与 TG 曲线在该区间最终触底的演化趋

势基本吻合。 
阶段 III (约 838~923 K)是整个过程中最剧烈的转折：TG 由降转升(d(m)/dT = 0 恰好落在 Tmin ≈ 838 K

处)，DSC 出现深度约−6.0 mW∙mg−1的尖锐主放热峰，峰温 Tp ≈ 851 K，起始温度 Tonset ≈ 829 K，三者在

实验误差内基本吻合。该放热峰可归因于 Fe2+→Fe3+氧化过程的净热效应，该过程伴随大量 Fe-O 键的生

成。至于 Fe 氧化速率在此温度附近为何出现如此急剧的加快，我们认为一种可能的解释是它与阶段 II 中
As2O3的剧烈沸腾之间可能存在某种关联：As2O3在沸点以上的气化并非静态地从表面缓慢蒸发，而是伴

随气体在晶界、孔隙通道中较为剧烈的逸出，这一过程或许会对样品表面及近表面的微观结构造成一定

扰动，产生新的孔隙、裂纹，或部分移除此前覆盖、钝化 Fe 反应活性位点的 As/As2O3残留，从而可能暴

露出更多新鲜的 Fe 反应界面。阶段 IV (约 923~1073 K)，TG 以逐渐趋缓的速率持续回升，DSC 由主峰

的深谷逐步恢复并趋近基线，对应 O2化学吸附增重速率逐渐减弱、体系趋近于该温度–氧分压条件下的

准稳态[21]。TG 在测量温度上限附近已基本接近平台，表明样品在 1073 K 附近已基本完成向准稳态的

转变。从定量角度看，本次测量中 TG 达到的最大值约 99.6%，对应净质量变化约−0.4%，仅为氧化后理

论失重(M (Gd0.95U0.05O) + 0.5*M (Fe2O3) = 257.14 g/mol，M (Gd0.95U0.05FeAsO) = 308.06 g/mol，理论值约

为−16.5%)的很小一部分，表明在 10℃/min 的升温条件下，该样品在整个测量窗口内的氧化程度远未达

到化学计量完全反应的水平。值得注意的是，上述计算并未考虑 GdO 层的进一步氧化，这主要考虑到在

1111 型 LnFeAsO 化合物中，[Ln3+O2−]与[Fe2+As3−]两层交替堆叠，GdO 层中稀土离子已处于相对稳定的

氧化态，该层本身已接近一个稳定的离子氧化物构型，对额外 O2的反应驱动力有限。相比之下，FeAs 层
中 Fe2+与 As3−均远低于其热力学更稳定的高价态，是体系中主要的氧化反应活性位点。 
 

 
Figure 4. Temperature-Dependent electrical resistivity for Gd1−xUxFeAsO 
samples (x = 0, 0.05) up to 300 K 
图 4. 掺杂量 x = 0 与 0.05 的 Gd1−xUxFeAsO 样品在 300 K 内的电阻率

–温度曲线 

 
图 4 展示了不同铀掺杂浓度 Gd1−xUxFeAsO 样品的电阻率随温度的变化规律 ρ (T)，清晰呈现了化学

掺杂对体系电学输运行为与低温物理特性的调控作用。对于未进行铀掺杂的 GdFeAsO (x = 0)样品，其电
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阻率曲线在 128 K 温度点出现显著的异常畸变，形成清晰的电阻率反常特征温度 Tanom，具体表现为温度

持续降低时样品电阻率呈现明显的下降趋势。在经典的 LaFeAsO 铁基超导体系中，科研人员同样观测到

了高度相似的电阻率反常现象，其反常特征温度约为 150 K [5] [22]。已有大量文献与实验研究证实，该

类电阻率异常行为并非偶然的输运现象，而是体系内部反铁磁自旋密度波(SDW)失稳、晶格结构相变共

同诱发的宏观电学响应[12]。基于两类体系晶体结构、电子结构的相似性可合理推断，纯相 GdFeAsO 样

品在 128 K 处出现的电阻率反常行为，与 LaFeAsO 体系的同类现象具备相同的微观物理起源。对比不同

掺杂浓度的测试结果可发现，铀元素的掺杂改性对该电阻率反常特征具有明显的抑制效应：随着 U 掺杂

量提升，128 K 附近的电阻率反常信号持续弱化，体系原本的低温输运反常行为被彻底调控，低温区间逐

渐涌现出超导基态特性。从图 4 的测试曲线能够直观证实，铀掺杂后的 Gd1−xUxFeAsO 样品在低温环境下

成功实现零电阻态。针对 x = 0.05 的铀掺杂量样品，其低温正常态输运行为呈现出独特的温度依赖规律，

在 120 K 以下的温区范围内，电阻率与温度呈现标准的线性关联特征；而在全域测试温区中，该样品的

电阻率曲线整体展现出突出的负曲率变化趋势。这种特殊的正常态输运特性并非该体系独有，在其他电

子掺杂型 1111 构型铁基超导体系中均有广泛报道，充分说明改性后的 Gd1−xUxFeAsO 体系内部存在区别

于常规金属导体的非常规电子散射机制[23]。目前，该体系正常态输运特性随掺杂浓度、温度演变的内在

物理机制尚未完全明晰，其独特的电子散射起源与物性演化规律，仍需后续结合微观表征与理论模拟开

展系统性深入探究。图 4 内嵌的局部放大图谱细致呈现了 x = 0.05 样品的出现零电阻时的转变细节，可

清晰观察到该样品的转变区间极窄、转变峰形陡峭规整，无明显拖尾与杂散信号。一般来说，杂相(UO2)
可能会在一定程度上影响电阻率测量中超导相变的拖尾，但并不会对超导转变温度 Tc的大小造成直接影

响，我们样品中在多次电输运测量中并未观察到较低含量的 UO2 带来的明显影响。直观证明本次制备的

铀掺杂 GdFeAsO 样品结晶质量优异、组分均匀性良好、缺陷密度较低。综合上述电学输运测试结果可充

分证明，在 GdFeAsO 铁基母体体系中，铀掺杂能够有效抑制母体的结构相变与自旋密度波有序，精准调

控体系电子态与低温基态，是优化材料超导性能、诱导高质量超导转变的理想掺杂改性元素。 
 

 
Figure 5. Temperature dependence of Hall coefficient RH for 
Gd0.95U0.05FeAsO samples, in comparison with that of the parent com-
pound GdFeAsO 
图 5. Gd0.95U0.05FeAsO 化合物与母体相 GdFeAsO 的霍尔系数 RH
随温度变化关系 

 
为深入探究样品内部载流子特征，本研究开展了霍尔效应测试。图 5 为不同典型组分样品的霍尔系
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数 RH随温度的变化曲线。对于 Gd0.95U0.05FeAsO 样品，在 2~300 K 全温区内霍尔系数始终为负值，表明

掺杂样品的电荷输运以电子导电为主。霍尔系数绝对值|RH|随铀掺杂量提升呈单调下降趋势。在单带近似

条件下[13] [23]，|RH|与载流子浓度 n 成反比(|RH| ≈ 1/(ne)，e 为元电荷)，由此可证实：铀掺杂能够有效提

升 Gd1−xUxFeAsO 体系的电子浓度。在掺杂组分 x = 0.05 的样品中，其|RH|在约 41 K 以下急剧减小。上述

特征温度与该类样品由电阻率测试得到的超导起始转变温度高度吻合，说明|RH|的突变是体系发生零电阻

转变的直接体现。强磁场下样品仍存在非零电阻，因此|RH|并未降至零。未掺杂的纯相 GdFeAsO 样品在

128 K 附近出现明显反常行为，霍尔系数符号发生突变，该现象与文献报道的结构相变及自旋密度波有序

转变一致[24] [25]。而对于铀掺杂样品中均未观测到此类反常特征，直接证明铀掺杂可有效抑制 GdFeAsO
体系的结构相变与自旋密度波有序。此外，掺杂样品的霍尔系数表现出显著的温度依赖性，说明 U 掺杂

Gd1−xUxFeAsO 体系存在多带输运效应。 

4. 结论 

本工作通过稀土位掺杂策略，在 GdFeAsO 母体体系中实现了 U4+对 Gd3+的元素取代，采用真空辅助固

相反应法成功制备出新型锕系化合物 Gd0.95U0.05FeAsO，结合 XRD、SEM-EDS、TG-DSC、电阻率、霍尔效

应多维度表征手段系统探究其晶体结构、组分均匀性、热氧化稳定性与电输运特性，主要研究结论如下： 
(1) 晶体结构表征结果表明，U 掺杂未改变 GdFeAsO 基体本征 ZrCuSiAs 型四方晶系(空间群 P4/nmm)

层状晶体结构。相较于纯相母体，Gd0.95U0.05FeAsO 的 a、c 轴晶格参数同步收缩，证明 U4+有效置换晶格

Gd3+并向体系引入化学压力。 
(2) SEM-EDS 微观元素分析显示，Gd、U、Fe、As、O 各元素在样品基体中均匀分布，无明显元素

偏析与杂相团聚，从微观尺度直接佐证 U 离子均匀掺入晶体晶格。固相烧结得到的多晶样品呈多孔微观

形貌，孔隙结构将进一步影响材料晶间连通性与宏观电磁性能。 
(3) 氩气与空气气氛 TG-DSC 热力学对比表明，惰性气氛或真空储存可有效抑制 Gd0.95U0.05FeAsO 氧

化。空气热处理时仅依靠氧化起始温度 Tonset (829 K)存在局限，738 K 作为 As2O3沸点是关键热力学分界

点，可将其作为短时热处理优先控制的临界温度，该温度区间 As2O3沸腾会暴露 Fe 活性位点，诱发后续

剧烈氧化反应。 
(4) 电输运测试结果表明，纯相 GdFeAsO 在 128 K 存在显著电阻率反常，对应体系自旋密度波失稳

相变。U 掺杂可完全抑制该 SDW 有序相变，使体系低温基态转变为零电阻态。正常态低温区间电阻率呈

现线性温度依赖，反映体系存在非常规电子散射行为。 
(5) 霍尔效应结果证实，测试温度区间内该体系霍尔系数始终为负值，说明 U4+取代 Gd3+可向体系持

续引入电子型掺杂，载流子浓度随 U 掺杂量提升而增大，同时掺杂样品明显的温度依赖霍尔信号证明体

系存在多带协同输运效应。 
综合以上研究结果可得，对 1111 型 Gd 系铁基超导体开展稀土位点四价 U 离子取代，可同步实现晶

格化学压力调控、自旋密度波相变抑制与高效电子型载流子掺杂，成功诱导高质量常压零电阻转变。热

力学热分析明确了该含 U 锕系铁砷氧化物的氧化失效机制与安全热处理窗口，为此类新型锕系化合物材

料的储存、退火制备与后续性能研究提供完整实验依据与工艺参考。 
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