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El e ctr o ni c stri p e p att er ns n e ar t h e f er mi l e v el of t etr a g o n al
F e( S e, S)
M.  W al k er 1, 2, 3 , K. S c ott2, 3 , T. J. B o yl e1, 2, 3 , J. K. B yl a n d1 , S. B öt z el4 , Z. Z h a o1 , R. P. D a y5, 6 , S. Z h d a n o vi c h 5, 6 , S.  G or o vi k o v7 ,
T.  M. P e d er s e n 7 , P. Kl a vi n s1 ,  A.  D a m a s c elli 5, 6 , I.  M. Er e mi n 4 ,  A.  G o z ar 2, 3 , V. T a uf o ur 1 a n d E.  H.  d a Sil v a  N et o 1, 2, 3, 8 ✉

F e S e 1 − x S x r e m ai n s o n e of t h e  m o st e ni g m ati c s y st e m s of F e- b a s e d s u p er c o n d u ct or s.  W hil e  m u c h i s k n o w n a b o ut t h e ort h or h o m bi c
p ar e nt c o m p o u n d, F e S e, t h e t etr a g o n al s a m pl e s, F e S e 1 − x S x wit h x > 0. 1 7, r e m ai n r el ati v el y u n e x pl or e d.  H er e,  w e pr o vi d e a n i n-
d e pt h i n v e sti g ati o n of t h e el e ctr o ni c st at e s of t etr a g o n al F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 , u si n g s c a n ni n g t u n n eli n g  mi cr o s c o p y a n d s p e ctr o s c o p y
( S T M/ S)  m e a s ur e m e nt s, s u p p ort e d b y a n gl e-r e s ol v e d p h ot o e mi s si o n s p e ctr o s c o p y ( A R P E S) a n d t h e or eti c al  m o d eli n g.  W e a n al y z e
m o d ul ati o n s of t h e l o c al d e n sit y of st at e s ( L D O S) n e ar a n d a w a y fr o m F e v a c a n c y d ef e ct s s e p ar at el y a n d i d e ntif y q u a si p arti cl e
i nt erf er e n c e ( Q PI) si g n al s ori gi n ati n g fr o m  m ulti pl e r e gi o n s of t h e Brill o ui n z o n e, i n cl u di n g t h e b a n d s at t h e z o n e c or n er s.  W e al s o
o b s er v e t h at  Q PI si g n al s c o e xi st  wit h a  m u c h str o n g er L D O S  m o d ul ati o n f or st at e s n e ar t h e F er mi l e v el  w h o s e p eri o d i s
i n d e p e n d e nt of e n er g y.  O ur  m e a s ur e m e nt s f urt h er r e v e al t h at t hi s str o n g p att er n a p p e ar s i n t h e S T S  m e a s ur e m e nt s a s s h ort r a n g e
stri p e p att er n s t h at ar e l o c all y t w o-f ol d s y m m etri c. Si n c e t h e s e stri p e p att er n s c o e xi st  wit h f o ur-f ol d s y m m etri c  Q PI ar o u n d F e-
v a c a n ci e s, t h e ori gi n of t h eir l o c al t w o-f ol d s y m m etr y  m u st b e di sti n ct fr o m t h at of n e m ati c st at e s i n ort h or h o m bi c s a m pl e s.  W e
e x pl or e s e v er al a s p e ct s r el at e d t o t h e stri p e s, s u c h a s t h e r ol e of S a n d F e- v a c a n c y d ef e ct s, a n d  w h et h er t h e y c a n b e e x pl ai n e d b y
Q PI.  W e c o n si d er t h e p o s si bilit y t h at t h e o b s er v e d stri p e p att er n s  m a y r e pr e s e nt i n ci pi e nt c h ar g e or d er c orr el ati o n s, si mil ar t o t h o s e
o b s er v e d i n t h e c u pr at e s.
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Ir o n- b a s e d s u p er c o n d u ct or s ( F e S C s) e x hi bit i nt ert wi n e d or d er s,
i n cl u di n g s u p er c o n d u cti vit y, s pi n- d e n sit y  w a v e s ( S D W s), a n d
n e m ati cit y.  W hil e  m o st F e S C s y st e m s h a v e n ei g h b ori n g  m a g n eti c
a n d n e m ati c p h a s e tr a n siti o n s, t h e S D W p h a s e i s a b s e nt i n
F e S e 1 − x S x at a m bi e nt pr e s s ur e. T h e s u b stit uti o n of S f or S e
s u p pr e s s e s t h e t etr a g o n al-t o- ort h or h o m bi c tr a n siti o n t e m p er at ur e
t o z er o at x = x c ≈ 0. 1 7 ( Fi g. 1 a), a c hi e vi n g a p ut ati v e n e m ati c
q u a nt u m criti c al p oi nt ( Q C P) 1 – 3 .  U nli k e t h e pr ot ot y pi c al 1 2 2 f a mil y
of F e S C s,  w h er e t h e s u p er c o n d u cti n g tr a n siti o n T c i s  m a xi m u m
n e ar t h e n e m ati c/ m a g n eti c  Q C P, T c i n F e( S e, S) r e a c h e s a
m a xi m u m at x = 0. 1 1 a n d s h o w s a s u p pr e s si o n f or x > x c

3 ,4 .
H o w e v er, t h e s u p er c o n d u cti vit y r e m ai n s s e n siti v e t o t h e u n d er-
l yi n g ort h or h o m bi c or t etr a g o n al str u ct ur e,  wit h  m a n y e x p eri-
m e nt s s h o wi n g a n a br u pt c h a n g e i n t h e s u p er c o n d u cti n g
pr o p erti e s a cr o s s x c

5 ,6 . T h e s u p er c o n d u cti vit y at x > x c i s n ot a s
w ell u n d er st o o d a s i n F e S e, l e a di n g t o s e v er al h y p ot h e s e s f or
e x oti c s u p er c o n d u cti n g st at e s, s u c h a s a B o s e- Ei n st ei n c o n d e n s at e
( B E C) p h a s e a n d B o g oli u b o v F er mi s urf a c e s, al s o c all e d a n
ultr a n o d al st at e 7 – 9 .  D e s pit e t h e s e diff er e n c e s a cr o s s x c , t h e n or m al
st at e fr o m  w hi c h t h e s u p er c o n d u cti vit y e m er g e s i s t h o u g ht t o b e
fr e e of f urt h er el e ctr o ni c i n st a biliti e s. I n t hi s c o nt e xt,  w e r e p ort
s c a n ni n g t u n n eli n g s p e ctr o s c o p y ( S T S)  m e a s ur e m e nt s, s u p p ort e d
b y a n gl e-r e s ol v e d p h ot o e mi s si o n s p e ctr o s c o p y ( A R P E S) a n d
t h e or eti c al  m o d eli n g, t h at pr o b e t h e n or m al st at e of t etr a g o n al
F e( S e, S), r e v e ali n g t h at t h e l o c al d e n sit y of st at e s ( L D O S) f or m s
str o n g stri p e p att er n s f or st at e s j u st a b o v e t h e F er mi l e v el.

I d e ntif yi n g br o k e n s y m m etr y st at e s b e y o n d s u p er c o n d u cti vit y
i n t etr a g o n al F e S e1 − x S x pr e s e nt s a c h all e n g e d u e t o t h e r a n d o m

l o c ati o n of S. T hi s i s b e c a u s e t h e s p ati al i n h o m o g e n eit y i n d u c e d
b y S  m a y li mit t h e c orr el ati o n l e n gt h of s u c h st at e s,  m a ki n g t h eir
d et e cti o n b y s p ati all y a v er a g e d e x p eri m e nt al pr o b e s dif fi c ult.
M or e o v er, t h e r a n d o m S di stri b uti o n  m a y n e g ati v el y i m p a ct
s p ati all y a v er a g e d pr o b e s of t h e b a n d str u ct ur e c a u si n g i n h o m o-
g e n o u s br o a d e ni n g eff e ct s o n s p e ctr al f e at ur e s. T hi s i s o b s er v e d,
f or e x a m pl e, i n s o m e  A R P E S  m e a s ur e m e nt s of t etr a g o n al
F e S e 1 − x S x ,  w hi c h yi el d br o a d er b a n d f e at ur e s t h a n t h o s e o b s er v e d
i n F e S e 3 . I n li g ht of t h e s e c o n si d er ati o n s, s c a n ni n g t u n n eli n g
mi cr o s c o p y a n d s p e ctr o s c o p y ( S T M/ S) b e c o m e s a p arti c ul arl y
s uit a bl e t o ol f or i n v e sti g ati n g F e S e 1 − x S x si n c e it c a n pr o b e
el e ctr o ni c c orr el ati o n s a n d b a n d str u ct ur e  wit h hi g h s p ati al
r e s ol uti o n.

W e f o c u s o ur st u di e s o n t etr a g o n al F e S e 1 − x S x s a m pl e s  wit h
x = 0. 1 9.  W e d e s cri b e o ur v ari o u s r e s ult s i n t h e f oll o wi n g or d er: (i)
S T S i m a gi n g e x p eri m e nt s o v er a 4 5  × 4 5 n m 2 ar e a r e v e al di sti n ct
s et s of q u a si p arti cl e i nt erf er e n c e ( Q PI) v e ct or s  w h e n a n al y zi n g t w o
di sti n ct r e al- s p a c e r e gi o n s. S p e ci fi c all y, ar e a s n e ar a n d a w a y fr o m
t h e s p ar s el y di stri b ut e d F e- v a c a n ci e s ( F e V s) yi el d diff er e nt  Q PI
f e at ur e s. S e p ar ati n g t h e F o uri er tr a n sf or m a n al y si s of t h e s e
r e gi o n s all o w s u s t o di s e nt a n gl e  Q PI f e at ur e s t h at ar e ot h er wi s e
u nr e s ol v e d  w h e n t h e F o uri er tr a n sf or m i s d o n e o v er t h e f ull fi el d-
of- vi e w of o ur  m e a s ur e m e nt s. (ii) T hi s s c att er er-r e s ol v e d  Q PI ( S R-
Q PI) a n al y si s e n a bl e s a d et ail e d c o m p ari s o n of t h e e x p eri m e nt al
d at a t o t h e or eti c al  Gr e e n ’s f u n cti o n c al c ul ati o n s i nf or m e d b y
A R P E S  m e a s ur e m e nt s. T hi s c o m p ari s o n all o w s u s t o i d e ntif y t h e
m o m e nt u m s p a c e ori gi n of v ari o u s  Q PI s c att eri n g v e ct or s.
N ot a bl y,  w e i d e ntif y  Q PI fr o m t h e b a n d s t h at f or m t h e el e ctr o n
p o c k et s at t h e  M/ A p oi nt s,  w hi c h h a d n ot y et b e e n i d e nti fi e d i n
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t etr a g o n al F e( S e, S). (iii)  W e fi n d t h at t h e str o n g e st p eri o di c
m o d ul ati o n s o b s er v e d i n t h e S T S  m e a s ur e m e nt s o c c ur i n t h e 0 t o
1 0  m e V e n er g y r a n g e, al o n g t h e n e ar e st F e- F e di st a n c e,  wit h a n
e n er g y-i n d e p e n d e nt  w a v e v e ct or ( ≈ 0. 1 2 Å − 1 ) a n d i n t h e r e gi o n s
a w a y fr o m F e V s. (i v)  A n a n al y si s of t hi s f e at ur e i n r e al s p a c e r e v e al s
t h at it a p p e ar s a s alt er n ati n g d o m ai n s of s h ort-r a n g e stri p e
p att er n s. I nt er e sti n gl y,  w e fi n d t h at t h e s e stri p e p att er n s c o e xi st
wit h f o ur-f ol d s y m m etri c  Q PI si g n al s e m a n ati n g fr o m F e V s,  w h o s e
l o c ati o n s ar e c orr el at e d  wit h t h e b o u n d ari e s b et w e e n t h e stri p e
d o m ai n s. Si n c e  Q PI ar o u n d F e V s ar e k n o w n t o b e t w o-f ol d
s y m m etri c  wit hi n ort h or h o m bi c d o m ai n s, t h e stri p e p att er n s
r e v e al e d i n o ur  m e a s ur e m e nt s of t etr a g o n al F e S e1 − x S x m u st b e
di sti n ct fr o m t h e n e m ati c c orr el ati o n s i n ort h or h o m bi c s a m pl e s.
Alt o g et h er, o ur o b s er v ati o n s s u g g e st t h e pr e s e n c e of a p eri o di c
el e ctr o ni c  m o d ul ati o n t h at br e a k s b ot h tr a n sl ati o n al a n d r ot a-
ti o n al s y m m etr y i n F e S e0. 8 1 S 0. 1 9 .
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Alt h o u g h o ur  m ai n fi n di n g s r el at e t o t etr a g o n al F e S e 1 − x S x , w e fi r st
c o m p ar e S T M/ S  m e a s ur e m e nt s of F e S e a n d F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 i n Fi g. 1 ,
i n or d er t o d e s cri b e t h e k e y diff er e n c e s b et w e e n t h e t w o s a m pl e s.
R e pr e s e nt ati v e S T M t o p o gr a p hi c i m a g e s of t h e S e t er mi n ati o n
l a y er s of F e S e a n d F e S e0. 8 1 S 0. 1 9 ar e s h o w n i n Fi g. 1 c, e. I n
F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 , t h e S at o m s a p p e ar i n t h e t o p o gr a p h y a s d e n s el y
di stri b ut e d f o ur-f ol d s y m m etri c f e at ur e s t h at r e pl a c e t h e S e at o m s,
c o n si st e nt  wit h pr e vi o u s e x p eri m e nt s 5 ,1 0 . S T S  m e a s ur e m e nt s
pr o vi d e a d diti o n al i nf or m ati o n o n t h e u n d erl yi n g el e ctr o ni c st at e s
a n d t h eir s y m m etri e s. I n F e S e, t w o-f ol d s y m m etri c  m o d ul ati o n s of
t h e d e n sit y of st at e s ( D O S) ori e nt e d al o n g t h e s m all e st F e- F e
di st a n c e s ( a a n d b) ar e o b s er v e d d u e t o q u a si p arti cl e i nt erf er e n c e

( Q PI) n e ar u n d erl yi n g F e V s. T h e s e  m o d ul ati o n s r efl e ct t h e C 2

s y m m etri c b a n d str u ct ur e i n t h e ort h or h o m bi c p h a s e, a s s h o w n i n
Fi g. 1 d. T h e s a m e i m a g e s al s o r e v e al t h e pr e s e n c e of a n
ort h or h o m bi c d o m ai n  w all, e vi d e n c e d b y t h e 9 0 ∘ r ot at e d  Q PI
p att er n s a cr o s s t h e b o u n d ar y, a g ai n c o n si st e nt  wit h pr e vi o u s
m e a s ur e m e nt s 1 1 ,1 2 . F o uri er tr a n sf or m s ( F T s) of t h e dI /d V p att er n s
o n t h e t o p l eft d o m ai n c o n fi r m t h eir C2 s y m m etr y. I n c o ntr a st, t h e
F T p att er n s o v er a si mil ar fi el d of vi e w i n F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 ar e C 4

s y m m etri c, a s s h o w n i n Fi g. 1 f. T hi s o b s er v ati o n i s c o n si st e nt  wit h
t h e s a m pl e b ei n g t etr a g o n al o n a v er a g e.

Di sti n ct  Q PI n e ar a n d a w a y fr o m F e- v a c a n ci e s

I n Fi g. 2 w e pr e s e nt S T S  m e a s ur e m e nt s o v er a r a n g e of e n er gi e s
o n a 4 5  × 4 5 n m 2 fi el d of vi e w c o nt ai ni n g 8 F e V d ef e ct s a n d, b a s e d
o n t h e si z e of t h e i m a g e a n d t h e p er c e nt a g e of S s u b stit uti o n, a n
e sti m at e d 2 7 0 0 S at o m s.  At e n er gi e s cl o s er t o t h e F er mi l e v el
( Fi g. 2 a, − 1 5. 2 5  m e V) C 4 s y m m etri c fl o w er-li k e p att er n s ar e cl e arl y
s e e n c e nt er e d ar o u n d F e V d ef e ct s o n t h e t o p l eft of t h e i m a g e.  At
l o w er e n er gi e s ( Fi g. 2 b) t h e fl o w er p att er n s s hri n k, s h o wi n g t h e
e n er g y d e p e n d e n c e t h at i s a h all m ar k of  Q PI.  A w a y fr o m t h e F e V
d ef e ct s ( b ott o m ri g ht r e gi o n) p eri o di c p att er n s ar e al s o o b s er v e d,
w hi c h, at − 4 0  m e V ( Fi g. 2 c), p er v a d e t h e e ntir e i m a g e a n d
d o mi n at e o v er t h e fl o w er-li k e  Q PI si g n al s. C o m p ari n g  m a p s at
− 4 0  m e V a n d − 5 5  m e V ( Fi g. 2 c, d) o n e o b s er v e s a d e cr e a s e i n t h e
c h ar a ct eri sti c  w a v el e n gt h of t h e s e  m o d ul ati o n s, i n di c ati n g t h e y
ar e al s o d u e t o  Q PI. T h e s e o b s er v ati o n s  m oti v at e u s t o a n al y z e
r e gi o n s ar o u n d F e V s ( or a n g e s h a di n g i n Fi g. 2 a) a n d v a c a n c y p o or
ar e a s ( bl u e s h a di n g i n Fi g. 2 a) s e p ar at el y. F or c ert ai n e n er gi e s, t h e
F e V s a p p e ar a s bri g ht s p ot s i n t h e dI /d V m a p,  w hi c h all o w s u s t o
pi n p oi nt t h eir l o c ati o n s ( s e e S u p pl e m e nt ar y Fi g. 7 a). I n d e e d,

Fi g. 1 O v er vi e w of S T S r e s ult s c o m p ari n g F e S e a n d F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 . a P h a s e  di a gr a m of F e S e 1 − x S x b a s e d o n 3 , i n di c ati n g t h e str u ct ur al a n d
s u p er c o n d u cti n g tr a n siti o n s, T S a n d T c . F or si m pli cit y,  w e s h o w t h e T S / 3 li n e. T h e t w o s a m pl e s st u di e d i n t hi s  w or k (x = 0 a n d x = 0. 1 9)  w er e
m e a s ur e d at 4. 2 K, gr e e n a n d p ur pl e tri a n gl e s, r e s p e cti v el y. I n s et i s a s c h e m ati c of t h e cr y st al str u ct ur e of p ur e F e S e. R e d cir cl e s ar e F e,
t ur q u oi s e cir cl e s ar e S e o n e l a y er a b o v e, a n d t ur q u oi s e o p e n cir cl e s ar e S e i n t h e l a y er b el o w. b R e pr e s e nt ati v e s p ati all y a v er a g e d diff er e nti al
c o n d u ct a n c e ( dI /d V ) s p e ctr a of F e S e ( gr e e n) a n d F e S e0. 8 1 S 0. 1 9 ( p ur pl e). T h e i n s et s h o w s t w o s p e ctr a  wit h hi g h er e n er g y r e s ol uti o n i n t h e r a n g e
of t h e s u p er c o n d u cti n g g a p, t a k e n o n t h e s a m e F e S e s a m pl e  wit h n o fi el d a p pli e d ( gr e e n) a n d u n d er 1 0 T ( gr e y). c , e R e pr e s e nt ati v e c o n st a nt
c urr e nt t o p o gr a p hi c i m a g e s of F e S e a n d F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 s h o wi n g t h e at o mi c all y r e s ol v e d ( S e, S) t er mi n ati o n l a y er. S c al e b ar r e pr e s e nt s 2 n m.
d , f dI /d V m a p s o n F e S e a n d F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 , at s el e ct e d e n er gi e s a n d o v er diff er e nt fi el d s- of- vi e w t h a n c , e . T h e s c al e b ar r e pr e s e nt s 5 0 n m. T h e
i n s et s s h o w t h e di s cr et e F o uri er tr a n sf or m ( F T) of t h e r e al- s p a c e i m a g e. T h e s c al e b ar i n si d e t h e i n s et s c orr e s p o n d t o 0. 1 Å − 1 a n d t h e
q - s p a c e r e s ol uti o n i s 0. 0 0 4 Å − 1 . T h e dI /d V m a p s  w er e n or m ali z e d  w h er e m i s t h e  m a p  m e a n a n d σ i s t h e st a n d ar d d e vi ati o n.
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F o uri er tr a n sf or m s o v er t h e s e di sti n ct ar e a s s h o w si g ni fi c a nt
diff er e n c e s, a s c a n b e s e e n f or s el e ct e d e n er gi e s i n Fi g. 2 e – l.  Of
c o ur s e, a d et ail e d u n d er st a n di n g of t h e r el ati v e i nt e n sit y b et w e e n
t h e  Q PI fr o m t h e t w o r e gi o n s r e q uir e s k n o wl e d g e of t h e s p ati al
str u ct ur e of t h eir s c att eri n g, i. e. t h eir f or m f a ct or s, b ut t hi s i s
b e y o n d t h e s c o p e of t hi s st u d y. Still, t h e s p ati al  m a s ki n g a n al y si s
d e s cri b e d a b o v e s er v e s a s a  m et h o d t o c h a n g e t h e r el ati v e
i nt e n siti e s of diff er e nt  Q PI f e at ur e s.

T h e S R- Q PI a n al y si s i ntr o d u c e d a b o v e h a s a cl e ar pr a cti c al utilit y
i n diff er e nti ati n g o v erl a p pi n g or n e ar b y  Q PI f e at ur e s. T hi s i s
p arti c ul arl y e vi d e nt  w h e n a n al y zi n g di s p er si o n  m a p s, s u c h a s t h e
o n e s s h o w n i n Fi g s. 3 a n d 4 ,  w hi c h ar e o bt ai n e d fr o m t h e F T s of
t h e S T S  m a p s, b y t a ki n g li n e c ut s al o n g hi g h- s y m m etr y dir e cti o n s.
I n t h e s e di s p er si o n  m a p s t h e r e al- s p a c e dI /d V i m a g e s at e a c h
e n er g y ar e n or m ali z e d b y t h eir st a n d ar d d e vi ati o n s b ef or e F o uri er
tr a n sf or m ati o n. T hi s n or m ali z ati o n st e p h el p s tr a c k t h e  m o m e n-
t u m l o c ati o n of  Q PI f e at ur e s a s a f u n cti o n of e n er g y, e v e n t h o u g h
it l o s e s i nf or m ati o n a b o ut t h e r el ati v e i nt e n sit y of f e at ur e s at
diff er e nt e n er gi e s. L at er  w e  will pr e s e nt d at a  wit h o ut t hi s e n er g y-
d e p e n d e nt n or m ali z ati o n  w h e n c o m p ari n g i nt e n siti e s.

T o ill u str at e t h e pr a cti c al r e s ult of t h e S R- Q PI a n al y si s,  w e s h o w
t hr e e diff er e nt di s p er si o n  m a p s i n Fi g. 3 a – c, g e n er at e d o v er t h e

f ull fi el d- of- vi e w ( F O V), t h e or a n g e r e gi o n, a n d t h e bl u e r e gi o n, a s
d e fi n e d i n Fi g. 2 a. C o m p ari n g t h e di s p er si o n  m a p s fr o m t h e
or a n g e a n d bl u e r e gi o n s, Fi g. 3 b, c,  w e o b s er v e cl e ar diff er e n c e s i n
t h e − 3 0 t o − 1 0  m e V e n er g y r a n g e. I n t h e or a n g e r e gi o n, n e ar
F e V s,  w e o b s er v e a cl e ar di s p er si v e p e a k,  m ar k e d b y a bl a c k li n e,
w hil e i n t h e bl u e r e gi o n, a w a y fr o m F e V s,  w e o b s er v e t w o di sti n ct
di s p er si v e p e a k s,  m ar k e d b y  w hit e li n e s. S u p eri m p o si n g t h o s e
li n e s o v er t h e d at a s h o w n i n Fi g. 3 a,  w e c a n s e e t h at t h e t hr e e
f e at ur e s  m er g e i nt o a si n gl e br o a d f e at ur e  w h e n a n al y zi n g t h e
d at a o v er t h e f ull F O V. I n t h e n e xt s e cti o n,  w e d e m o n str at e h o w
t h e e xtr a r e s ol uti o n pr o vi d e d b y t h e S R- Q PI a n al y si s si g nifi c a ntl y
f a cilit at e s t h e i d e ntifi c ati o n of t h e s c att eri n g pr o c e s s e s  w h e n
c o m p ari n g e x p eri m e nt s t o t h e or y.

I d e ntif yi n g t h e s c att eri n g  pr o c e s s e s i n  Q PI

T h e  w a v e v e ct or s of  Q PI p att er n s at a gi v e n e n er g y r e fl e ct t h e
m o m e nt u m tr a n sf er f or s c att eri n g pr o c e s s e s b et w e e n st at e s o n
t h e c o nt o ur s of c o n st a nt e n er g y of t h e b a n d str u ct ur e. T o r el at e
t h e S T S d at a t o t h e b a n d str u ct ur e,  w e u s e t h e l o w- e n er g y
m o d el t h at d e s cri b e s t h e b a n d str u ct ur e i n F e S e a n d
F e S e 1 − x S x

1 3 ,1 4 , fi tt e d t o o ur  A R P E S d at a f or F e S e0. 7 7 S 0. 2 3 , t o

1 0 2 3 01 0 3 5 0m - 2. 5σ m + 2. 5 σ
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Fi g. 2 Di sti nt  Q PI n e ar a n d a w a y fr o m F e V s. a – d dI /d V m a p s o n F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 , at s el e ct e d e n er gi e s. T h e s c al e b ar r e pr e s e nt s 1 0 n m. e – h F T of
t h e n e ar F e V r e gi o n ( or a n g e) of t h e i m a g e s i n a – d . i– l F T of t h e off F e V r e gi o n ( bl u e) of t h e i n a – d . T h e s c al e b ar r e pr e s e nt s 0. 3 Å − 1 . T h e dI /d V
m a p s i n a – d w er e n or m ali z e d,  w h er e m i s t h e  m a p  m e a n a n d σ i s t h e st a n d ar d d e vi ati o n.
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si m ul at e  Q PI p att er n s u si n g a  Gr e e n ’s f u n cti o n m et h o d ( s e e
S u p pl e m e nt ar y E q u ati o n 6). Fi g ur e 4 a – d di s pl a y t h e c al c ul at e d
di s p er si o n  m a p s. T h e s c att eri n g f or t h e b a n d s c e nt er e d at t h e Γ
a n d Z p oi nt s ar e s h o w n i n Fi g. 4 a, b. Si n c e t h e p ar a m et er s u s e d
i n o ur c al c ul ati o n s r e s ult i n cir c ul ar p o c k et s ar o u n d Γ a n d Z i n
t h e k x -k y pl a n e, t h e si m ul ati o n s i n Fi g. 4 a, b s er v e a s pr e di cti o n s
f or b ot h hi g h- s y m m etr y dir e cti o n s. T h e s c att eri n g f or t h e b a n d s
c e nt er e d at  M/ A p oi nt s ar e s h o w n i n Fi g. 4 c, d. I n t hi s c a s e, t h e
Q PI pr e di cti o n i s si g ni fi c a ntl y diff er e nt al o n g t h e t w o hi g h-
s y m m etr y dir e cti o n s ( s e e Fi g. 4 c, d), b ut t h er e i s o nl y n e gli gi bl e
di s p er si o n f or t h o s e b a n d s al o n g k z ,  m e a ni n g t h e c al c ul ati o n s
ar e n e arl y i d e nti c al f or  M or  A.

I n pri n ci pl e, e a c h e x p eri m e nt al  Q PI f e at ur e c a n b e  m at c h e d t o
diff er e nt li n e s i n t h e t h e or y si m ul ati o n s.  H o w e v er, i n pr a cti c e, t hi s
c a n b e c h all e n gi n g b e c a u s e si g n al s fr o m diff er e nt p art s of t h e
Brill o ui n z o n e o v erl a p i n t h e F T s of t h e S T S d at a.  W e o v er c o m e t hi s
c h all e n g e  wit h t h e S R- Q PI a n al y si s. Fi g ur e 4 e – h s h o w t h e
e x p eri m e nt al d at a al o n g t h e t w o hi g h- s y m m etr y dir e cti o n s n e ar
( a w a y) fr o m F e V s. F or e a c h e x p eri m e nt all y o b s er v e d f e at ur e,  w e
i d e ntifi e d p ot e nti al  m at c h e s i n t h e t h e or y c al c ul ati o n s,  w hi c h ar e
di s pl a y e d a s li n e s i n Fi g. 4 e – h. I n a d diti o n t o s c att eri n g fr o m t h e
b a n d s c e nt er e d at Γ a n d Z (r e d a n d or a n g e li n e s), s o m e of  w hi c h
h a v e alr e a d y b e e n i d e nti fi e d b y pr e vi o u s r e p ort s 5 , o ur d at a
al s o r e v e al e x p eri m e nt al f e at ur e s t h at c a n o nl y b e attri b ut e d t o
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Fi g. 4 I d e ntif yi n g S c att eri n g Pr o c e s s e s. a– d C al c ul at e d di s p er si o n  m a p s of  Q PI, al o n g t h e dir e cti o n s i n di c at e d i n t h e i n s et Brill o ui n z o n e
s c h e m ati c, o bt ai n e d fr o m a b a n d str u ct ur e  m o d el fi tt e d t o  A R P E S d at a. R e d, or a n g e, a n d p ur pl e li n e s ar e g ui d e s t o t h e e y e.  A d a s h e d li n e
i n di c at e s t h at t h e f e at ur e i s d u e t o i nt er b a n d s c att eri n g. e – h Di s p er si o n  m a p s o bt ai n e d fr o m F o uri er tr a n sf or m s o v er t h e or a n g e r e gi o n
e , f a n d t h e bl u e r e gi o n g , h of Fi g. 2 a al o n g t h e dir e cti o n s i n di c at e d o n t h e x- a xi s l a b el s.
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Fi g. 3 Ill u str ati o n of t h e s c att er er-r e s ol v e d  Q PI a n al y si s. a Di s p er si o n  m a p al o n g t h e S e- S e b o n d dir e cti o n o bt ai n e d fr o m F Ts t a k e n o v er t h e
f ull  m a p i n Fi g. 2 a. b S a m e a s a , b ut o v er t h e or a n g e r e gi o n. c S a m e a s a , b ut o v er t h e bl u e r e gi o n. Li n e s dr a w n o n b a n d c ar e g ui d e s t o t h e
e y e hi g hli g hti n g b a n d s i n t h at r e gi o n, a n d t h e s a m e li n e s ar e s h o w n i n a .
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i ntr a- p o c k et s c att eri n g fr o m t h e el e ctr o n p o c k et s at  M/ A p oi nt s
(r e pr e s e nt e d b y p ur pl e li n e s),  w hi c h h a d n ot b e e n r e s ol v e d i n  Q PI
of F e S e 1 − x S x b ef or e. T h e s e r e s ult s n ot o nl y d e m o n str at e h o w S T S
m e a s ur e m e nt s c a n a c c e s s t h e el e ctr o n p o c k et s at t h e  M/ A p oi nt s
i n F e S e1 − x S x , b ut t h e y al s o v ali d at e o ur u s e a n d i nt er pr et ati o n of
t h e S R- Q PI a n al y si s.

N o n- di s p er si v e  br o k e n- s y m m etr y si g n al a b o v e t h e F er mi l e v el

D es pit e t h e s u c c ess of o ur t h e or eti c al  m o d eli n g i n c a pt uri n g  m ost of
t h e e x p eri m e nt al  Q PI f e at ur es, t h e c al c ul ati o ns ar e u n a bl e t o e x pl ai n
t h e si g n al j ust a b o v e t h e F er mi l e v el. T h e f e at ur e b et w e e n 0 a n d 1 0
m e V, n e ar q a, b = 0. 1 2 Å − 1 , st a n ds o ut as t h e  m ost i nt e ns e si g n al i n
o ur S T S  m e as ur e m e nts,  w hi c h is e vi d e nt i n t h e dis p ersi o n  m a ps
o bt ai n e d fr o m t h e e ntir e F O V of Fi g. 2 ( d as h e d b o x i n Fi g. 5 a) b ut
wit h o ut usi n g t h e e n er g y- d e p e n d e nt n or m ali z ati o n (s e e Fi g. 5 b, c).
T h e pr o mi n e n c e of t his f e at ur e s u g g ests t h at t h er e  mi g ht b e  m or e at
pl a y t h a n si m pl y  Q PI,  w hi c h pr o m pt e d us t o f urt h er i n v esti g at e it  wit h
hi g h er e n er g y a n d  m o m e nt u m r es ol uti o n ( Fi g. 5 d, e).  W e a c hi e v e d
t h e l att er b y  m a ki n g S T S  m e as ur e m e nts o v er l ar g er F O Vs
( 1 7 0 × 1 7 0 n m2 , s e e Fi g. 5 a). F o uri er tr a nsf or mi n g o v er t h e l ar g er
F O V s u g g ests t h at t h e ≈ 0 − 1 0  m e V r e gi o n h osts n ot o nl y a hi g h
i nt e nsit y f e at ur e  wit h q a ,b = 0. 1 2 Å − 1 b ut als o a  w e a k er f e at ur e

u n d er n e at h  wit h h ol e-li k e dis p ersi o n. T his c o ul d eit h er b e a si n gl e
dis p ersi v e f e at ur e  w h os e i nt e nsit y is e n h a n c e d ar o u n d ≈ 5 m e V, or
t w o disti n ct f e at ur es. A p pli c ati on of t h e S R- Q PI a n al ysis (s e e Fi g. 5 f)
cl ari fi es t h e sit u ati o n, r e v e ali n g t w o o v erl a p pi n g f e at ur es, o n e
dis p ersi v e ( Fi g. 5 g), ori gi n ati n g fr o m F e Vs, a n d o n e n o n- dis p ersi v e
( Fi g. 5 h), ori gi n ati n g fr o m r e gi o ns  wit h o ut F e Vs. T h e s a m e c o n cl usi o ns
c a n b e r e a c h e d b y e x a mi ni n g i n di vi d u al li n e c uts of t h es e d at a f or
v ari o us e n er gi es (s e e Fi g. 5 i). T h e c o e xist e n c e of dis p ersi v e a n d n o n-
dis p ersi v e f e at ur es ar e t y pi c al i n s yst e ms  wit h c h ar g e d e nsit y  w a v es
( C D Ws),  w h er e t h e n o n- disp ersi v e e x cit ati o n r e fl e cts C D W c orr el a-
ti o ns1 5 ,1 6 . T h er ef or e,  wit h t h e s a m e p h e n o m e n ol o g y b ei n g o bs er v e d
i n o ur d at a, o ur r es ults s u g g est t h e pr es e n c e of el e ctr o n c orr el ati o ns
t h at br e a k tr a nsl ati o n al s y m m etr y i n F e S e0. 8 1 S 0. 1 9 .

T o b ett er u n d er st a n d t h e n o n- di s p er si v e  m o d ul ati o n s,  w e c a n
e x a mi n e t h eir l o c al r ot ati o n al s y m m etr y. Fi g ur e 6 a s h o w s t h e l ar g e
F O V S T S  m a p at 6  m e V,  w h er e t h e n o n- di s p er si v e e x cit ati o n i s
m o st pr o mi n e nt, r e v e ali n g  m o d ul ati o n s t h at s p a n t h e e ntir e  m a p.
Fi g ur e 6 b s h o w s a z o o m-i n of t h e r e gi o n d eli mit e d b y t h e  w hit e
b o x i n Fi g. 6 a, aft er fi lt eri n g t h e i m a g e t o hi g hli g ht t h e l o c al
str u ct ur e of t h e 0. 1 2 Å − 1 m o d ul ati o n s.  H er e o n e c a n alr e a d y s e e
t h at l o c all y t h e  m o d ul ati o n s a p p e ar a s stri p e p att er n s t h at
alt er n at e dir e cti o n b y 9 0 ∘ d e gr e e s. T hi s i s c o n fi r m e d i n Fi g. 6 c,
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Fi g. 5 I d e ntifi c ati o n of a n o n- di s p er si v e si g n al a b o v e t h e F er mi l e v el. a dI /d V m a p o n F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 at 6  m e V. T h e s c al e b ar r e pr e s e nt s 5 0 n m.
b , c Di s p er si o n  m a p s al o n g hi g h- s y m m etr y dir e cti o n s o bt ai n e d fr o m F Ts of t h e 4 5  × 4 5 n m 2 F O V ( s e e Fi g. 2 ). d , e Si mil ar t o b , c b ut o bt ai n e d
fr o m t h e l ar g er 1 7 0  × 1 7 0 n m2 F O V s h o w n i n a , a n d  wit h hi g h er e n er g y r e s ol uti o n. f S a m e a s a b ut  wit h tr a n s p ar e nt  m a s k s s e p ar ati n g t h e  m a p
i nt o t w o r e gi o n s: n e ar F e V s ( or a n g e), a n d a w a y fr o m F e V s ( bl u e). g , h Di s p er si o n  m a p s al o n g t h e s m all e st F e- F e dir e cti o n, o bt ai n e d fr o m F Ts
o v er t h e or a n g e a n d bl u e r e gi o n s i n f, r e s p e cti v el y. T h e s e t w o i m a g e s  w er e s c al e d s o t h eir i nt e n siti e s s u m t o t h at of t h e f ull  m a p. i C o n st a nt
e n er g y li n e c ut s of t h e di s p er si o n  m a p s i n h ( gr a y li n e s) a n d i ( bl a c k li n e s). T h e or a n g e  m ar k er s ar e t h e l o c ati o n s of t h e p e a k s o bt ai n e d fr o m
fi t s t o t h e li n e c ut s ( s e e S u p pl e m e nt ar y Fi g. 5). T h e F Ts u s e d t o  m a k e t h e di s p er si o n  m a p s i n t hi s fi g ur e  w er e p erf or m e d o v er t h e  m e a n
s u btr a ct e d dI /d V m a p s  wit h o ut n or m ali z ati o n.

M.  W al k er et al.
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w hi c h s h o w s t h at t h e l ar g e F O V  m a p i n Fi g. 6 a c a n b e s e p ar at e d
i nt o t w o r e gi o n s (r e d a n d bl u e)  w h o s e i n di vi d u al F T s s h o w
0. 1 2 Å − 1 m o d ul ati o n s o nl y al o n g q a or o nl y al o n g q b .

N e xt  w e e x a mi n e t h e r ol e of F e Vs i n t h e f or m ati o n of t h e stri p es
p att er ns s h o w n i n Fi g. 6 c b y l o o ki n g at t h eir l o c ati o n r el ati v e t o t h e
d o m ai n b o u n d ari es.  W e n ot e t h at, b a s e d o n t h e ar e a of t h e i m a g e
a n d t h e n u m b er of F e Vs pr es e nt, t h e a v er a g e dist a n c e b et w e e n
F e Vs is ≈ 1 5 0 Å , l ar g er t h a n t h e  w a v el e n gt h of t h e n o n- dis p ersi v e
m o d ul ati o ns ( λ ≈ 5 2 Å ). Fi g ur e 6 d o v erl a ys t h e l o c ati o n of F e Vs o n a
m a p of t h e d o m ai n b o u n d ari es. T o e v al u at e t h e c o n n e cti o n
b et w e e n t h e F e Vs a n d t h e d o m ai n  w alls,  w e c al c ul at e a c orr el ati o n
v al u e b et w e e n t h e t w o a n d c o m p ar e t h at v al u e t o a distri b uti o n of
c orr el ati o n v al u es o bt ai n e d fr o m 1 0 0 0  m otifs of r a n d o ml y l o c at e d
F e Vs (s e e S u p pl e m e nt ar y Fi g. 7). T his c o m p aris o n is dis pl a y e d i n
Fi g. 6 a n d s h o ws t h at t h e cr o ss- c orr el ati o n fr o m e x p eri m e nts is
a p pr o xi m at el y t w o st a n d ar d d e vi ati o ns hi g h er t h a n t h e a v er a g e
cr oss- c orr el ati o n o bt ai n e d fr o m r a n d o ml y distri b ut e d s ets of
v a c a n ci es.  O ur a n al ysis s h o ws t h at F e Vs ar e c o n c e ntr at e d n e ar t h e
d o m ai n b o u n d ari es, t h er ef or e s er vi n g a s l o c al pi n ni n g sit es.

DI S C U S SI O N

O ur t h e or eti c al  m o d eli n g i nf or m e d b y  A R P E S  m e a s ur e m e nt s i s
s u c c e s sf ul at e x pl ai ni n g i n d et ail t h e o b s er v e d  Q PI p att er n s,
d e s pit e t h e i ntri c at e b a n d di s p er si o n s i n h er e nt t o t hi s  m ulti- b a n d
s y st e m.  H o w e v er, t h er e r e m ai n s a n o ut st a n di n g f e at ur e t h at
c al c ul ati o n s c o ul d n ot c a pt ur e: t h e n o n- di s p er si v e e x cit ati o n
s h o w n i n Fi g. 5 w hi c h al s o h a p p e n s t o b e t h e f e at ur e  wit h t h e
str o n g e st i nt e n sit y i n o ur d at a. I n t h e f oll o wi n g,  w e f o c u s o ur
di s c u s si o n o n t h e p o s si bl e ori gi n s of t hi s e x cit ati o n.

Stri p e-li k e  m o d ul ati o n s i n F e S C s  wit h diff er e nt p eri o d s a n d
c o h er e n c e l e n gt h s h a v e b e e n r e p ort e d b y S T M/ S i n t w o ot h er
sit u ati o n s: Li F e A s u n d er e xt er n al u ni a xi al str e s s 1 7 a n d ultr at hi n
( o n e a n d t w o  m o n ol a y er s) F e S e fi l m s o n Sr Ti O3

1 8 ,1 9 .  H o w e v er, i n
t h o s e t w o c a s e s, t h e u n d erl yi n g cr y st al str u ct ur e alr e a d y br e a k s
r ot ati o n al s y m m etr y, i n di c ati n g t h at a C2 s y m m etri c l atti c e  m a y b e

n e c e s s ar y t o f o st er t h e f or m ati o n of t h o s e stri p e s. I n st e a d,  w e fi n d
C 2 s y m m etri c stri p e p att er n s t h at ar e pr e s e nt i n t h e t etr a g o n al
s a m pl e s, F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 , b ut n ot i n t h e ort h or h o m bi c c a s e, F e S e.

Si n c e n e m ati c fl u ct u ati o n s p er si st  wit h S- s u b stit uti o n i n
t etr a g o n al F e S e1 − x S x s a m pl e s 2 ,2 0 ,2 1 , a n at ur al h y p ot h e si s i s t h at
t h e o b s er v e d stri p e d o m ai n s i n F e S e0. 8 1 S 0. 1 9 r e pr e s e nt a v e sti gi al
s h ort-r a n g e d or d er i n h erit e d fr o m t h e p ar e nt s y st e m.  O n e c a n
i m a gi n e t h at t h e a d diti o n of S d e str o y s t h e l o n g-r a n g e d n e m ati c
or d er a n d alt h o u g h t h e s a m pl e s ar e t etr a g o n al o n a v er a g e, l o c al
u ni a xi al str ai n fi el d s st a bili z e t h e f or m ati o n of s h ort-r a n g e n e m ati c
d o m ai n s.  H o w e v er, t h e e v ol uti o n of t h e  Q PI p att er n s ar o u n d F e V s
fr o m F e S e t o F e S e0. 8 1 S 0. 1 9 ( s e e Fi g s. 1 a n d 2 ) s u g g e st a diff er e nt
s c e n ari o. S p e ci fi c all y, b e c a u s e t h e C 2 s y m m etr y of t h e u n d erl yi n g
l atti c e i s str o n gl y  m a nif e st e d i n t h e  Q PI p att er n s ar o u n d F e V s i n
F e S e cr y st al s,  w e  w o ul d e x p e ct t h at t o al s o r e m ai n tr u e i n t h e
S- s u b stit ut e d s y st e m s. T hi s i s o p p o sit e t o  w h at  w e s e e: t h e  Q PI i n
F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 ar e C 4 s y m m etri c  w hil e t h e o b s er v e d stri p e p att er n s
ar e str o n g er i n r e gi o n s  w h er e F e st oi c hi o m etr y i s l o c all y
pr e s er v e d. T hi s ar g u m e nt i n di c at e s t h at t h e  m e c h a ni s m b e hi n d
t h e r ot ati o n al s y m m etr y br e a ki n g of t h e stri p e p att er n s  m u st b e
di sti n ct fr o m t h at of t h e n e m ati c st at e s i n or ht or h o m bi c F e S e.

A s t h e n o n- di s p er si v e f e at ur e i s n ot pr e s e nt i n S-fr e e cr y st al s it i s
al s o i m p ort a nt t o a s s e s s t h e p o s si bl e r el e v a n c e of di s or d er t o t h e
c h ar a ct eri sti c l e n gt h s c al e of t h e stri p e  m o d ul ati o n s. T h e
w a v el e n gt h of t h e s e  m o d ul ati o n s,  w hi c h i s a b o ut 5 2 Å , i s  m u c h
l ar g er t h a n t h e a v er a g e di st a n c e b et w e e n S at o m s,  w hi c h i s ≈ 8 Å .
T h e di s cr e p a n c y b et w e e n t h e s e n u m b er s, c o m bi n e d  wit h t h e f a ct
t h at S at o m s sit at C4 s y m m etri c l o c ati o n s o n t h e l atti c e, s u g g e st s
t h at, at t h e l e n gt h s c al e of t h e n o n- di s p er si v e  m o d ul ati o n
w a v el e n gt h, t h e r a n d o m S  m a y si m pl y b e t h o u g ht of a s a  w e a k
a n d q u a si-i s otr o pi c str ai n fi el d.  A s f ar a s F e v a c a n ci e s ar e
c o n c er n e d, it i s r e a s o n a bl e t o c o n si d er  w h et h er t h e l o c al t w o-
f ol d s y m m etri c p att er n s c o ul d ari s e fr o m a r a n d o m c o nfi g ur ati o n
of t h e s e v a c a n ci e s. I n pri n ci pl e, a p o s si bl e e x pl a n ati o n i s t h at f o ur-
f ol d s y m m etri c  Q PI p att er n s e m a n ati n g fr o m a dj a c e nt F e V s c o ul d
i nt erf er e i n a  w a y t h at r e s ult s i n t w o-f ol d s y m m etri c p att er n s i n
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Fi g. 6 L o c al r ot ati o n al s y m m etr y a n al y si s of t h e n o n- di s p er si v e  q = 0. 1 2 Å − 1 f e at ur e. a dI /d V m a p  m e a s ur e d o n a F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 s a m pl e at
6  m V. T h e s c al e b ar r e pr e s e nt s 2 5 n m. b M a g ni fi e d vi e w of t h e r e gi o n  m ar k e d b y t h e s q u ar e i n a. T h e i m a g e i s fi lt er e d t o hi g hli g ht t h e l o c al
str u ct ur e of t h e 0. 1 2 Å − 1 m o d ul ati o n s ( S e e S u p pl e m e nt ar y Fi g. 6). c T h e i m a g e i n a o v erl ai d  wit h r e d a n d bl u e tr a n s p ar e nt  m a s k s t h at i n di c at e
r e gi o n s of 0. 1 2 Å − 1 m o d ul ati o n s o nl y al o n g a or o nl y al o n g b . T h e i n s et s s h o w t h e F Ts o v er t h e t w o di sti n ct r e gi o n s u n d er t h e r e d a n d bl u e
m a s k s. d M a p i n di c ati n g t h e d o m ai n b o u n d ari e s b et w e e n t h e r e d a n d bl u e r e gi o n s ( w hit e)  wit h l o c ati o n s of ir o n- v a c a n ci e s o v erl ai d ( or a n g e).
e Hi st o gr a m of t h e c orr el ati o n b et w e e n t h e l o c ati o n of F e V s a n d t h e d o m ai n b o u n d ari e s i n d, o bt ai n e d fr o m 1 0 0 0 si m ul at e d s et s of 1 5 0
r a n d o ml y l o c at e d F e V s. T h e or a n g e di a m o n d i n di c at e s t h e c orr el ati o n b et w e e n t h e e x p eri m e nt al ir o n- v a c a n c y l o c ati o n s a n d t h e d o m ai n
b o u n d ari e s. T h e s oli d gr e e n li n e r e pr e s e nt s t h e  m e a n of t h e di stri b uti o n a n d t h e t w o d a s h e d li n e s r e pr e s e nt 1 a n d 2 st a n d ar d d e vi ati o n s, σ .

M.  W al k er et al.
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t h e i nt er m e di at e r e gi o n s.  H o w e v er, i n t hi s si m pl e s c e n ari o, o n e
w o ul d e x p e ct t h e  m o d ul ati o n s t o b e str o n g e st n e ar t h e F e V s a n d
t o pr o gr e s si v el y d a m p e n o ut t h e f urt h er o n e  m o v e s a w a y fr o m
t h e m. T hi s c o ntr a di ct s a s ali e nt a s p e ct of o ur d at a,  w h er e t h e
i nt e n sit y of t h e n o n- di s p er si v e  m o d ul ati o n s i s str o n g e st i n t h e
r e gi o n s b et w e e n t h e F e V s.

T h e p h e n o m e n ol o g y of t h e str o n g, n o n- di s p er si v e f e at ur e i s,
h o w e v er, r e m ar k a bl y si mil ar t o t h at of br o k e n- s y m m etr y st at e s i n
c u pr at e s u p er c o n d u ct or s  w h er e t h e e xi st e n c e of a stri p e-li k e
c h ar g e or d eri n g ( C O) st at e i s  w ell e st a bli s h e d. F or e x a m pl e, t h e C O
i n Bi2 Sr 2 C a C u 2 O 8 + x a p p e ar s i n t h e r e al- s p a c e dI /d V a s l o c al
d o m ai n s of alt er n ati n g stri p e s 2 2 , si mil ar t o t h e br o k e n r ot ati o n al
a n d tr a n sl ati o n al s y m m etr y  m a nif e st i n t h e dI /d V m a p s of
F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 . F urt h er m or e, t h e e n er g y  m o m e nt u m str u ct ur e s h o w s
t h at t h e t h e si g n at ur e of t h e C O i n Bi2 Sr 2 C a C u 2 O 8 + x i s a n o n-
di s p er si v e  w a v e v e ct or o v er a n e n er g y r a n g e j u st a b o v e t h e F er mi
l e v el,  w h er e it c o e xi st s  wit h a  m u c h l e s s i nt e n s e di s p er si v e  Q PI
f e at ur e1 6 . Fi g ur e 7 s h o w s a si d e- b y- si d e c o m p ari s o n of t h e c h ar g e
or d er i n Bi 2 Sr 2 C a C u 2 O 8 + x a n d F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 . T hi s c o m p ari s o n
d e m o n str at e s t h at,  w hil e t h e l e n gt h a n d e n er g y s c al e s ar e
diff er e nt, t h e s a m e t hr e e p h e n o m e n ol o gi c al f e at ur e s a p p e ar i n
b ot h  m at eri al s: (i) t h e r e al- s p a c e dI/ d V a p p e ar s a s a n alt er n ati n g
p att er n of u ni- dir e cti o n al stri p e s (ii) t h e e n er g y  m o m e nt u m
str u ct ur e h a s a n i nt e n s e f e at ur e at fi nit e q w hi c h d o e s n ot
di s p er s e  wit h e n er g y ( d a s h e d bl a c k li n e s), a n d (iii) t hi s n o n-
di s p er si v e f e at ur e a p p e ar s at a n e n er g y  wi n d o w a n d  w a v e v e ct or
n e ar di s p er si v e  Q PI f e at ur e s ( s oli d bl a c k li n e s).  Alt o g et h er, t hi s
stri ki n g si mil arit y t o c u pr at e s str o n gl y s u g g e st s t h at t h e ori gi n of
t h e n o n- di s p er si v e f e at ur e i n o ur d at a i s d u e t o t h e pr e s e n c e of
l o c al c h ar g e or d er i n F e S e1 − x S x .  A n i nt er e sti n g c h ar a ct eri sti c of t h e
n o n- di s p er si v e C O f e at ur e i n t h e c u pr at e s i s it s e n er g y- d e p e n d e nt
i nt e n sit y, si mil ar t o o ur o b s er v ati o n s i n F e S e0. 8 1 S 0. 1 9 . I n t h e c o nt e xt
of t h e c u pr at e s, t h e or eti c al  w or k s s h o w t h at s u c h a n e n er g y-

d e p e n d e nt i nt e n sit y i s e x p e ct e d  w h e n c o n si d eri n g t h e eff e ct s of
i m p urit y- pi n n e d d y n a mi c d e n sit y- w a v e c orr el ati o n s o n t h e S T S
m e a s ur e d L D O S, a n d t h at a n e n er g y e n h a n c e m e nt  m a y o c c ur
w h e n u n d erl yi n g  Q PI f e at ur e s o v erl a p  wit h t h e or d eri n g
w a v e v e ct or 2 3 – 2 5 . T h er ef or e, t h e e n er g y- d e p e n d e nt i nt e n sit y of
t h e n o n- di s p er si v e f e at ur e i n F e S e0. 8 1 S 0. 1 9 m a y i n di c at e t h e
o b s er v ati o n of d y n a mi c C O c orr el ati o n s pi n n e d b y i m p uriti e s.  A n
a d diti o n al o b s er v ati o n fr o m o ur st u di e s i s t h at F e V s d ef e ct s
a p p e ar n e ar d o m ai n  w all s of t h e stri p e  m o d ul ati o n s, a s e x pl ai n e d
a b o v e, p o s si bl y f urt h er li miti n g t h e c o h er e n c e l e n gt h of t h e C O.
E xt e n di n g t h e a b o v e p h e n o m e n ol o gi c al c o m p ari s o n o n e c a n
s p e c ul at e t h at t h e stri p e  m o d ul ati o n s i n F e S e 1 − x S x c o ul d al s o
e m er g e fr o m str o n g el e ctr o n c orr el ati o n s,  w hi c h ar e pr e s e nt i n F e-
b a s e d s u p er c o n d u ct or s i n a n or bit al s el e cti v e  m a n n er 2 6 – 3 2 .

E xi sti n g t h e or eti c al  w or k pr o vi d e s f urt h er i n si g ht i nt o  w h y t h e
F e S e 1 − x S x s y st e m c o ul d b e u n st a bl e t o w ar d s a C O st at e.  O n o n e
h a n d e xi sti n g c al c ul ati o n s s h o w t h at el e ctr o ni c c o m pr e s si bilit y i n
F e S e cr y st al s i s e n h a n c e d b y d e cr e a s e d el e ctr o ni c c orr el ati o n s 3 3 .
At t h e s a m e ti m e, b a n d r e n or m ali z ati o n s, a s i nf err e d fr o m  A R P E S
d at a 3 ,3 4 , i n di c at e t h at c orr el ati o n s ar e g etti n g s u p pr e s s e d  wit h
i n cr e a si n g S c o n c e ntr ati o n. T h er ef or e, i s o el e ctr o ni c S s u b stit uti o n
f or S e c o ul d p u s h t h e s y st e m i nt o a r e gi o n of di v er gi n g
c o m pr e s si bilit y, l e a di n g t o i n st a bilit y  wit h r e s p e ct t o eit h er p h a s e
s e p ar ati o n or i n c o m m e n s ur at e C O. Fr o m a diff er e nt t h e or eti c al
p er s p e cti v e, a n e m er gi n g gr o u n d st at e  wit h u ni dir e cti o n al c h ar g e
m o d ul ati o n s c o ul d b e r el at e d t o t h e g e n eri c pr e s e n c e of
a ni s otr o pi c d ef e ct s at t h e s urf a c e, s u c h a s at o mi c t err a c e st e p-
e d g e s 3 5 . I n t hi s pi ct ur e, t h e n e m ati c or d er p ar a m et er c o u pl e d t o a
w e a kl y- s cr e e n e d u ni a xi al str ai n fi el d, i n d u c e d b y t h e s urf a c e
di s or d er, r e s ult s i n t h e st a bili z ati o n of a s m e cti c p h a s e. T hi s p h a s e
w o ul d b e  m or e st a bl e t h a n t h e b ul k n e m ati c or d er a n d  w o ul d
a p p e ar at a s m all b ut fi nit e c h ar a ct eri sti c  w a v e v e ct or, d e p e n di n g
o n t h e n e m at o el a sti c c o u pli n g a n d s urf a c e r o u g h n e s s. T h e l ar g e
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Fi g. 7 C o m p ari s o n of c h ar g e or d er i n  Bi 2 Sr 2 C a C u 2 O 8 + x . a dI /d V m a p of a c u pr at e s u p er c o n d u ct or Bi 2 Sr 2 C a C u 2 O 8 + x wit h T c = 7 5 K at + 2 0
m e V. T h e s c al e b ar r e pr e s e nt s 5 n m. b dI /d V m a p at + 6  m e V o n F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 . T h e s c al e  b ar r e pr e s e nt s 2 5 n m. c Di s p er si o n  m a p o bt ai n e d fr o m
t h e F Ts of dI /d V m e a s ur e m e nt s o n Bi 2 Sr 2 C a C u 2 O 8 + x wit h q ∣∣ al o n g t h e  C u- O b o n d dir e cti o n. d Di s p er si o n  m a p o bt ai n e d fr o m t h e F Ts of dI /d V
m e a s ur e m e nt s o n F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 al o n g t h e s m all e st F e- F e dir e cti o n. S oli d a n d d a s h e d bl a c k li n e s ar e g ui d e s t o t h e e y e hi g hli g hti n g t h e
di s p er si v e a n d n o n- di s p er si v e f e at ur e s, r e s p e cti v el y. F or  m or e d et ail s o n t h e d at a i n a a n d c , s e e R ef. 1 6 w h er e t h e y  w er e fi r st p u bli s h e d.

M.  W al k er et al.

7

P u bli s h e d i n p art n er s hi p  wit h  N a nji n g  U ni v er sit y n pj  Q u a nt u m  M at eri al s ( 2 0 2 3)    6 0 



w a v el e n gt h pr e di ct e d b y t hi s t h e or y  m a y e x pl ai n t h e r e c e nt
o b s er v ati o n s of  m o d ul at e d n e m ati c or d er i n F e S e a n d
B a F e 2 ( A s0. 8 7 P 0. 1 3 )2 b y p h ot o e mi s si o n el e ctr o n  mi cr o s c o p y 3 6 .  H o w-
e v er, o n e c a n al s o i m a gi n e t h at t h e p ot e nti all y l ar g e p eri o d o v er
w hi c h t h e n e m ati c p h a s e i s  m o d ul at e d i n r e al- s p a c e  m a y b e
r e d u c e d b y t h e pr e s e n c e of at o mi c d ef e ct s, s u c h a s F e V s.

I n c o n cl usi o n, o ur S T S e x p eri m e nts a n d S R- Q PI a n al ysis r e pr es e nt
si g nifi c a nt pr o gr ess i n t h e  m e as ur e m e nts of  Q PI f e at ur es, b a n d
str u ct ur e  m a p pi n g a n d d et e cti o n of br o k e n s y m m etr y st at es i n
F e S e 1 − xS x s a m pl es. I nf or m e d b y A R P E S, o ur  Q PI si m ul ati o ns ar e
s u c c essf ul at e x pl ai ni n g al m ost all f e at ur es o bs er v e d i n o ur S T S
dis p ersi o n  m a ps, b ut f ail t o c a pt ur e t h e str o n g est S T S si g n al,  w hi c h is
pr es e nt al o n g t h e s h ort est F e- F e c r yst all o gr a p hi c dir e cti o n at
q a ,b ≈ 0. 1 2 Å − 1 a n d o c c ur f or e n er gi es j ust a b o v e t h e F er mi l e v el.
O ur S T S  m e as ur e m e nts f urt h er r e v e al t h at t h es e  m o d ul ati o ns a p p e ar
i n t h e f or m of s h ort-r a n g e stri p e p att er ns,  w h os e ori gi n is u nr el at e d t o
t h e n e m ati c or d er i n ort h or h o m bi c F e S e1 − xS x. P h e n o m e n ol o gi c al
si mil ariti es b et w e e n S T S o bs er v ati o ns i n F e S e 0. 8 1 S 0. 1 9 a n d i n
Bi 2 Sr 2 C a C u 2 O 8 + x s u g g est t h at t h e stri p e  m o d ul ati o ns r e p ort e d h er e
m a y b e d u e t o i n ci pi e nt c h ar g e or d er c orr el ati o ns, a s c e n ari o t h at
fi n ds s u p p ort i n e xisti n g t h e or eti c al  w or k.

M E T H O D S

S a m pl e gr o wt h a n d c h ar a ct eri z ati o n

Si n gl e cr y st al s of F e S e a n d F e S e 1 − x S x w er e gr o w n u si n g t h e
c h e mi c al v a p or tr a n s p ort  m et h o d i n a tilt e d f ur n a c e f oll o wi n g t h e
m et h o d s o utli n e d i n r ef. 3 7 . P ur e s a m pl e s  w er e c h ar a ct eri z e d u si n g
a p o w d er x-r a y diffr a ct o m et er. T o d et er mi n e t h e r el ati o n s hi p
b et w e e n a ct u al a n d n o mi n al s ulf ur s u b stit uti o n l e v el s, s a m pl e s
w er e c h ar a ct eri z e d u si n g a s c a n ni n g el e ctr o n  mi cr o s c o p e
e q ui p p e d  wit h a n e n er g y di s p er si v e x-r a y ( E D X) s p e ctr o s c o p y
pr o b e a n d c o u nti n g S at o m s i n S T M t o p o gr a p hi e s. S e v er al
pl at el et s  wit h di m e n si o n s b et w e e n 1 – 2  m m a n d 1- 2  m m  w er e
s el e ct e d fr o m e a c h b at c h f or c h ar a ct eri z ati o n.

S T M/ S  m e a s ur e m e nt s

S T M/ S  m e a s ur e m e nt s  w er e d o n e  wit h a c u st o mi z e d  U ni s o k u
U S M- 1 3 0 0 i n str u m e nt. T h e s a m pl e s  w er e cl e a v e d i n sit u i n a n
ultr a- hi g h v a c u u m e n vir o n m e nt  wit h pr e s s ur e s b el o w 1 0 − 9 T orr.
All S T M/ S  m e a s ur e m e nt s  w er e p erf or m e d at 4. 2 K.  Diff er e nti al
c o n d u ct a n c e  m e a s ur e m e nt s ( dI /d V )  w er e p erf or m e d u si n g a l o c k-
i n t e c h ni q u e. T u n n eli n g c urr e nt a n d bi a s s et p oi nt c o n diti o n s, a s
w ell a s l o c k-i n p ar a m et er s, ar e s u m m ari z e d i n S u p pl e m e nt ar y
T a bl e 1.  All F o uri er tr a n sf or m ati o n s s h o w n i n t hi s  w or k  w er e
p erf or m e d u si n g a di s cr et e f a st F o uri er tr a n sf or m al g orit h m o n a
n or m ali z e d dI /d V m a p, u nl e s s st at e d ot h er wi s e i n t h e fi g ur e
c a pti o n. T h e e q u ati o n f or t h e F o uri er tr a n sf or m u s e d i s gi v e n b y

Y p þ 1 ;q þ 1 ¼
P m 1

j¼ 0

P n 1
k ¼ 0 e 2 π ij p

m e 2 π ik q
n X jþ 1 ;k þ 1 ; w h er e j, k a n d p, q

l a b el t h e pi x el s of t h e ori gi n al a n d r e s ult a nt i m a g e s, r e s p e cti v el y.
D et ail s f or  A R P E S  m e a s ur e m e nt s a n d  Q PI si m ul ati o n s c a n b e
f o u n d i n t h e S u p pl e m e nt ar y  M et h o d s.

D A T A  A V AI L A BI LI T Y
T h e d at a t h at s u p p ort t h e fi n di n g s of t hi s st u d y ar e a v ail a bl e fr o m t h e c orr e s p o n di n g

a ut h or s u p o n r e a s o n a bl e r e q u e st.

R e c ei v e d: 1 1  M a y 2 0 2 3;  A c c e pt e d: 5  O ct o b er 2 0 2 3;

R E F E R E N C E S
1.  Mi z u g u c hi, Y., T o mi o k a, F., T s u d a, S., Y a m a g u c hi, T.  & T a k a n o, Y. S u b stit uti o n

eff e ct s o n F e S e s u p er c o n d u ct or. J. P h ys. S o c. J p n 7 8 , 0 7 ( 2 0 0 9).

2.  H o s oi, S. et al.  N e m ati c q u a nt u m criti c al p oi nt  wit h o ut  m a g n eti s m i n F e S e 1 − x S x

s u p er c o n d u ct or s. Pr o c.  N atl. A c a d. S ci.  U S A 1 1 3 , 8 1 3 9– 8 1 4 3 ( 2 0 1 6).

3. C ol d e a,  A. I. El e ctr o ni c n e m ati c st at e s t u n e d b y i s o el e ctr o ni c s u b stit uti o n i n b ul k

F e S e 1 − x S x . Fr o nt. P h ys. 8 , 5 2 8 ( 2 0 2 1).

4.  W al m sl e y, P. et al.  Q u a si p arti cl e  m a s s e n h a n c e m e nt cl o s e t o t h e q u a nt u m criti c al

p oi nt i n B a F e 2 ðA s 1 x P x Þ 2 . P h ys. R e v. L ett. 1 1 0 , 2 5 ( 2 0 1 3).

5.  H a n a g uri, T. et al. T w o di sti n ct s u p er c o n d u cti n g p airi n g st at e s di vi d e d b y t h e

n e m ati c e n d p oi nt i n F e S e 1 − x S x . S ci. A d v. 4 , 5 ( 2 0 1 8).

6. S at o, Y. et al.  A br u pt c h a n g e of t h e s u p er c o n d u cti n g g a p str u ct ur e at t h e n e m ati c

criti c al p oi nt i n F e S e 1 − x S x . Pr o c.  N atl A c a d. S ci.  U S A 1 1 5 , 1 2 2 7– 1 2 3 1 ( 2 0 1 8).

7. S hi b a u c hi, T.,  H a n a g uri, T.  &  M at s u d a, Y. E x oti c s u p er c o n d u cti n g st at e s i n F e S e-

b a s e d  m at eri al s. J. P h ys. S o c. J p n 8 9 , 1 0 ( 2 0 2 0).

8. S ett y, C., B h att a c h ar y y a, S., C a o, Y., Kr ei s el,  A.  &  Hir s c hf el d, P. T o p ol o gi c al ultr a-

n o d al p air st at e s i n ir o n- b a s e d s u p er c o n d u ct or s. N at. C o m m u n. 1 1 , 5 2 3 ( 2 0 2 0).

9.  A gt er b er g,  D. F., Br y d o n, P.  M. R.  & Ti m m, C. B o g oli u b o v F er mi s urf a c e s i n

s u p er c o n d u ct or s  wit h br o k e n ti m e-r e v er s al s y m m etr y. P h ys. R e v. L ett. 1 1 8 , 1 2

( 2 0 1 7).

1 0.  M o or e, S.  A. et al. E v ol uti o n of t h e s u p er c o n d u cti n g pr o p erti e s i n F e S e 1 − x S x . P h ys.

R e v. B 9 2 , 2 3 ( 2 0 1 5).

1 1. S o n g, C.- L. et al. S u p pr e s si o n of s u p er c o n d u cti vit y b y t wi n b o u n d ari e s i n F e S e.

P h ys. R e v. L ett. 1 0 9 , 1 3 ( 2 0 1 2).

1 2.  W at a s hi g e, T. et al. E vi d e n c e f or ti m e-r e v er s al s y m m etr y br e a ki n g of t h e s u p er-

c o n d u cti n g st at e n e ar t wi n- b o u n d ar y i nt erf a c e s i n F e S e r e v e al e d b y s c a n ni n g

t u n n eli n g s p e ctr o s c o p y. P h ys. R e v. X 5 , 0 3 ( 2 0 1 5).

1 3. C v et k o vi c, V.  & V af e k,  O. S p a c e gr o u p s y m m etr y, s pi n- or bit c o u pli n g, a n d t h e l o w-

e n er g y eff e cti v e  H a milt o ni a n f or ir o n- b a s e d s u p er c o n d u ct or s. P h ys. R e v. B 8 8 , 1 3

( 2 0 1 3).

1 4. R h o d e s, L. C., B ö k er, J.,  M üll er,  M.  A., E s c hri g,  M.  & Er e mi n, I.  M.  N o n-l o c al d x y

n e m ati cit y a n d t h e  mi s si n g el e ctr o n p o c k et i n F e S e. n pj  Q u a nt u m  M at er. 6 , 4 5

( 2 0 2 1).

1 5.  Ar g u ell o, C. J. et al.  Q u a si p arti cl e i nt erf er e n c e, q u a si p arti cl e i nt er a cti o n s, a n d t h e

ori gi n of t h e c h ar g e d e n sit y  w a v e i n 2 H − N b S e 2 . P h ys. R e v. L ett. 1 1 4 , 0 3 ( 2 0 1 5).

1 6. d a Sil v a  N et o, E.  H. et al.  U bi q uit o u s i nt er pl a y b et w e e n c h ar g e or d eri n g a n d hi g h-

t e m p er at ur e s u p er c o n d u cti vit y i n c u pr at e s. S ci e n c e 3 4 3 , 3 9 3– 3 9 6 ( 2 0 1 4).

1 7. Yi m, C.  M. et al.  Di s c o v er y of a str ai n- st a bili s e d s m e cti c el e ctr o ni c or d er i n Li F e A s.

N at. C o m m u n. 9 , 1– 7 ( 2 0 1 8).

1 8. Li,  W. et al. Stri p e s d e v el o p e d at t h e str o n g li mit of n e m ati cit y i n F e S e fi l m. N at.

P h ys. 1 3 , 9 5 7– 9 6 1 ( 2 0 1 7).

1 9. Y u a n, Y. et al. I n c o m m e n s ur at e s m e cti c p h a s e i n cl o s e pr o xi mit y t o t h e hi g h- T c

s u p er c o n d u ct or F e S e/ Sr Ti O 3 . N at. C o m m u n. 1 2 , 1– 9 ( 2 0 2 1).

2 0. Z h a n g,  W. et al.  Q u a dr u p ol ar c h ar g e d y n a mi c s i n t h e n o n m a g n eti c F e S e 1 − x S x

s u p er c o n d u ct or s. Pr o c.  N atl. A c a d. S ci.  U S A 1 1 8 ( 2 0 2 1).

2 1. C hi b a ni, S. et al. L atti c e- s hift e d n e m ati c q u a nt u m criti c al p oi nt i n F e S e 1 − x S x . n pj

Q u a nt u m  M at er. 6 , 3 7 ( 2 0 2 1).

2 2.  H a mi di a n,  M. et al.  At o mi c- s c al e el e ctr o ni c str u ct ur e of t h e c u pr at e d- s y m m etr y

f or m f a ct or d e n sit y  w a v e st at e. N at. P h ys. 1 2 , 1 5 0– 1 5 6 ( 2 0 1 6).

2 3. P ol k o v ni k o v,  A., V ojt a,  M.  & S a c h d e v, S. Pi n ni n g of d y n a mi c s pi n- d e n sit y- w a v e

fl u ct u ati o n s i n c u pr at e s u p er c o n d u ct or s. P h ys. R e v. B 6 5 , 2 2 0 5 0 9 ( 2 0 0 2).

2 4. P ol k o v ni k o v,  A., S a c h d e v, S.  & V ojt a,  M. S pi n c oll e cti v e  m o d e a n d q u a si p arti cl e

c o ntri b uti o n s t o S T M s p e ctr a of d- w a v e s u p er c o n d u ct or s  wit h pi n ni n g. P h ysi c a C

S u p er c o n d 3 8 8- 3 8 9 , 1 9– 2 4 ( 2 0 0 3).

2 5. Ki v el s o n, S.  A. et al.  H o w t o d et e ct fl u ct u ati n g stri p e s i n t h e hi g h-t e m p er at ur e

s u p er c o n d u ct or s. R e v.  M o d. P h ys. 7 5 , 1 2 0 1– 1 2 4 1 ( 2 0 0 3).

2 6. d e ’ M e di ci, L.  & C a p o n e,  M. M o d eli n g  M a n y- B o d y P h ysi cs  wit h Sl a v e- S pi n  M e a n-

Fi el d:  M ott a n d  H u n d ’s P h ysi cs i n F e- S u p er c o n d u ct ors , 1 1 5– 1 8 5 ( S pri n g er I nt er n a-

ti o n al P u bli s hi n g, 2 0 1 7).

2 7. Y u, R.,  H u,  H.,  Ni c a, E.  M., Z h u, J.- X.  & Si,  Q.  Or bit al s el e cti vit y i n el e ctr o n c orr e-

l ati o n s a n d s u p er c o n d u cti n g p airi n g of ir o n- b a s e d s u p er c o n d u ct or s. Fr o nt. P h ys.

9 , 9 2 ( 2 0 2 1).

2 8. Yi,  M. et al.  O b s er v ati o n of t e m p er at ur e-i n d u c e d cr o s s o v er t o a n or bit al- s el e cti v e

M ott p h a s e i n  A x F e 2 − y S e 2 (A = K, R b) s u p er c o n d u ct or s. P h ys. R e v. L ett. 1 1 0 , 0 6

( 2 0 1 3).

2 9.  H u a n g, J. et al. C orr el ati o n- dri v e n el e ctr o ni c r e c o n str u cti o n i n F e T e 1 − x S e x . C o m-

m u n. P h ys. 5 , 2 9 ( 2 0 2 2).

3 0. K o sti n,  A. et al. I m a gi n g or bit al- s el e cti v e q u a si p arti cl e s i n t h e  H u n d ’s  m et al st at e

of F e S e. N at.  M at er. 1 7 , 8 6 9– 8 7 4 ( 2 0 1 8).

3 1. S pr a u, P.  O. et al.  Di s c o v er y of or bit al- s el e cti v e C o o p er p airi n g i n F e S e. S ci e n c e

3 5 7 , 7 5– 8 0 ( 2 0 1 7).

3 2. S h ar m a, R. et al.  M ulti- at o m q u a si p arti cl e s c att eri n g i nt erf er e n c e f or s u p er-

c o n d u ct or e n er g y- g a p s y m m etr y d et er mi n ati o n. n pj  Q u a nt u m  M at er. 6 , 7 ( 2 0 2 1).

3 3. Vill ar  Arri bi, P.  & d e ’ M e di ci, L.  H u n d- e n h a n c e d el e ctr o ni c c o m pr e s si bilit y i n F e S e

a n d it s c orr el ati o n  wit h T c . P h ys. R e v. L ett. 1 2 1 , 1 9 ( 2 0 1 8).

3 4. R ei s s, P. et al. S u p pr e s si o n of el e ctr o ni c c orr el ati o n s b y c h e mi c al pr e s s ur e fr o m

F e S e t o F e S. P h ys. R e v. B 9 6 , 1 2 ( 2 0 1 7).
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3 5. L a hiri,  A., Kl ei n,  A.  & F er n a n d e s, R.  M.  D ef e ct-i n d u c e d el e ctr o ni c s m e cti c st at e at

t h e s urf a c e of n e m ati c  m at eri al s. P h ys. R e v. B 1 0 6 , L 1 4 ( 2 0 2 2).

3 6. S hi m oji m a, T. et al.  Di s c o v er y of  m e s o s c o pi c n e m ati cit y  w a v e i n ir o n- b a s e d

s u p er c o n d u ct or s. S ci e n c e 3 7 3 , 1 1 2 2– 1 1 2 5 ( 2 0 2 1).

3 7. B ö h m er,  A. E., T a uf o ur, V., Str a s z h ei m,  W. E.,  W olf, T.  & C a n fi el d, P. C. V ari ati o n of

tr a n siti o n t e m p er at ur e s a n d r e si d u al r e si sti vit y r ati o i n v a p or- gr o w n F e S e. P h ys.

R e v. B 9 4 , 0 2 ( 2 0 1 6).

A C K N O W L E D G E M E N T S
T hi s  m at eri al i s b a s e d u p o n  w or k s u p p ort e d b y t h e  N ati o n al S ci e n c e F o u n d ati o n

u n d er  Gr a nt s  N o s. 1 8 4 5 9 9 4 a n d 2 0 3 4 3 4 5. T h e s y nt h e si s  w a s s u p p ort e d b y t h e  U C

L a b or at or y F e e s R e s e ar c h Pr o gr a m ( L F R- 2 0- 6 5 3 9 2 6). S o m e of t h e r e s e ar c h

d e s cri b e d i n t hi s p a p er  w a s c arri e d o ut at t h e  C a n a di a n Li g ht S o ur c e, a n ati o n al

r e s e ar c h f a cilit y of t h e  U ni v er sit y of S as k at c h e w a n,  w hi c h i s s u p p ort e d b y t h e

C a n a d a F o u n d ati o n f or I n n o v ati o n ( C FI), t h e  N at ur al S ci e n c e s a n d E n gi n e eri n g

R e s e ar c h  C o u n cil ( N S E R C), t h e  N ati o n al R e s e ar c h  C o u n cil ( N R C), t h e  C a n a di a n

I n stit ut e s of  H e alt h R e s e ar c h ( CI H R), t h e  G o v er n m e nt of S a s k at c h e w a n, a n d t h e

U ni v er sit y of S a s k at c h e w a n. T hi s r e s e ar c h  w a s u n d ert a k e n t h a n k s i n p art t o

f u n di n g fr o m t h e  M a x Pl a n c k- U B C- U T o k y o C e ntr e f or  Q u a nt u m  M at eri al s a n d t h e

C a n a d a Fir st R e s e ar c h E x c ell e n c e F u n d,  Q u a nt u m  M at eri al s a n d F ut ur e T e c h n ol-

o gi e s Pr o gr a m. T hi s pr oj e ct i s al s o f u n d e d b y t h e  C a n a d a R e s e ar c h  C h air s Pr o gr a m

( A. D.); t h e Briti s h  C ol u m bi a K n o wl e d g e  D e v el o p m e nt F u n d ( B C K D F); a n d t h e  CI F A R

Q u a nt u m  M at eri al s Pr o gr a m. T hi s  w or k  w a s s u p p ort e d b y t h e  Alfr e d P. Sl o a n

F ell o w s hi p ( E. H. d. S. N.).  W e t h a n k  M att e o  Mi c hi ar di f or t e c h ni c al g ui d a n c e a n d

s u p p ort r e g ar di n g t h e  A R P E S  m e a s ur e m e nt s.

A U T H O R  C O N T RI B U TI O N S
M. W. a n d E. H. D. S. N. d e si g n e d t h e e x p eri m e nt.  M. W., K. S., T.J. B., a n d E. H. D. S. N.

p erf or m e d t h e S T M  m e a s ur e m e nt s  wit h t h e a s si st a n c e of Z. Z.,  A. G., a n d P. K.  M. W. a n d

S. Z. p erf or m e d t h e  A R P E S  m e a s ur e m e nt s  wit h t h e a s si st a n c e of R. P. D., S. G., a n d T. M. P.

a n d t h e s u p p ort of  A. D. S. B., I. M. E., a n d  A. G. p erf or m e d t h e L D O S c al c ul ati o n s  wit h

a s si st a n c e fr o m  M. W. a n d E. H. D. S. N. J. K. B. gr e w a n d c h ar a ct eri z e d t h e F e S e 1 − x S x

cr y st al s  wit h s u p p ort fr o m V. T.  M. W. p erf or m e d t h e d at a a n al y si s i n di s c u s si o n  wit h

E. H. D. S. N. a n d  A. G.  M. W., E. H. D. S. N., a n d  A. G.  wr ot e t h e  m a n u s cri pt  wit h i n p ut fr o m all

ot h er a ut h or s.

C O M P E TI N G I N T E R E S T S
T h e a ut h or s d e cl ar e n o c o m p eti n g i nt er e st s.

A D DI TI O N A L I N F O R M A TI O N
S u p pl e m e nt ar y i nf or m ati o n T h e o nli n e v er si o n c o nt ai n s s u p pl e m e nt ar y  m at eri al

a v ail a bl e at htt p s:// d oi. or g/ 1 0. 1 0 3 8/ s 4 1 5 3 5- 0 2 3- 0 0 5 9 2- 5 .

C orr e s p o n d e n c e a n d r e q u ests f or  m at eri als s h o ul d b e a d dr e ss e d t o E.  H. d a Sil v a  N et o.

R e pri nt s a n d  p er mi s si o n i nf or m ati o n i s a v ail a bl e at htt p:// w w w. n at ur e. c o m/

r e pri nt s

P u bli s h er ’s  n ot e S pri n g er  N at ur e r e m ai n s n e utr al  wit h r e g ar d t o j uri s di cti o n al cl ai m s

i n p u bli s h e d  m a p s a n d i n stit uti o n al affi li ati o n s.

O p e n  A c c e s s T hi s arti cl e i s li c e n s e d u n d er a Cr e ati v e C o m m o n s

Attri b uti o n 4. 0 I nt er n ati o n al Li c e n s e,  w hi c h p er mit s u s e, s h ari n g,

a d a pt ati o n, di stri b uti o n a n d r e pr o d u cti o n i n a n y  m e di u m or f or m at, a s l o n g a s y o u gi v e

a p pr o pri at e cr e dit t o t h e ori gi n al a ut h or( s) a n d t h e s o ur c e, pr o vi d e a li n k t o t h e Cr e ati v e

C o m m o n s li c e n s e, a n d i n di c at e if c h a n g e s  w er e  m a d e. T h e i m a g e s or ot h er t hir d p art y

m at eri al i n t hi s arti cl e ar e i n cl u d e d i n t h e arti cl e ’s Cr e ati v e C o m m o n s li c e n s e, u nl e s s

i n di c at e d ot h er wi s e i n a cr e dit li n e t o t h e  m at eri al. If  m at eri al i s n ot i n cl u d e d i n t h e

arti cl e ’s Cr e ati v e C o m m o n s li c e n s e a n d y o ur i nt e n d e d u s e i s n ot p er mitt e d b y st at ut or y

r e g ul ati o n or e x c e e d s t h e p er mitt e d u s e, y o u  will n e e d t o o bt ai n p er mi s si o n dir e ctl y

fr o m t h e c o p yri g ht h ol d er. T o vi e w a c o p y of t hi s li c e n s e, vi sit htt p://

cr e ati v e c o m m o n s. or g/li c e n s e s/ b y/ 4. 0/ .

© T h e  A ut h or( s) 2 0 2 3

M.  W al k er et al.

9

P u bli s h e d i n p art n er s hi p  wit h  N a nji n g  U ni v er sit y n pj  Q u a nt u m  M at eri al s ( 2 0 2 3)    6 0 

https://doi.org/10.1038/s41535-023-00592-5
http://www.nature.com/reprints
http://www.nature.com/reprints
http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/
http://creativecommons.org/licenses/by/4.0/

	Electronic stripe patterns near the fermi level of tetragonal Fe(Se,S)
	Introduction
	Results
	Distinct QPI near and away from Fe-vacancies
	Identifying the scattering processes in QPI
	Non-dispersive broken-symmetry signal above the Fermi level

	Discussion
	Methods
	Sample growth and characterization
	STM/S measurements

	DATA AVAILABILITY
	References
	Acknowledgements
	Author contributions
	Competing interests
	ADDITIONAL INFORMATION




