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研究快讯

完全由电子关联驱动的 34(( 型

金属 5 绝缘体相变研究

郭建东6

（中国科学院物理研究所! 北京凝聚态物理国家实验室! 北京! 7%%%&%）

摘! 要! ! 34(( 金属 5 绝缘体相变（389）是凝聚态物理中的一个非常基本的概念, 长期以来，34(( 型 389 的概念被

广泛应用于凝聚态物理的许多领域，特别是用于描述强关联系统的电子结构特征, 然而到目前为止，完全由电子关联

驱动的 389 并没有被观察到, 因此，是否存在着完全由于电子之间的强关联效应导致的 34(( 型 389 一直是科学家们

感兴趣的重要问题, 近日，中国科学院物理研究所方忠研究员组、郭建东研究员组和美国 :.4;/<0 82(=;20(/420. 大学的

>/02</ ?’02@ 教授研究组及美国 9=22=AA== 大学及橡树岭国家实验室的 B, C, D.-EE=; 教授研究组、F42@ G/2@ >/2 教

授研究组合作，通过实验与理论相结合的研究，在 H07, I J;%, 7 F-KL 表面首次实现了纯电子驱动的 34(( 型 389，发生电

子结构相变时并没有相应的结构畸变出现, 该研究成果对于人们认识电子 5 电子关联效应引起的 34(( 转变具有非常

重要的意义,
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! ! 金属 5 绝缘体相变（389）中所谓的绝缘体态一

般可以描述成能带型的或者 34(( 型的, 在能带型的

绝缘体中，绝对零度下所有的能带或者全部被填充

或者全空, 这意味着能带型绝缘体的每个元胞中包

含偶数个电子；而当元胞中的电子数为奇数时，用能

带论描述的系统总是金属性的, 但是如果当电荷之

间的库仑相互作用势 = 可以与能带宽度 > 相比拟
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时，系统的基态就可能是 34"" 绝缘体［5，0］& 温度、压

强、磁场或者掺杂的变化都可能导致 34"" 绝缘体转

变成金属& 不同绝缘体态对应的 367 也很不相同&
能带型绝缘体的 367 总是伴随着结构的相变，从而

改变晶格的对称性［.，8］& 最简单的例子就是一维原

子链的 9:):;(< 型相变［=］，由于费米面在两倍费米波

矢 0!> 处套构特征引起的简并，体系是不稳定的，晶

格发生重构形成两倍的周期，并且在费米能级处产

生能隙以降低电子的能量& 相反地，本征的 34"" 型

367 纯粹是由于电子 ? 电子关联引起的，而且并不

伴随着结构的改变［5—.］& 但是实际的具有高 ! " # 比

值的 34"" 绝缘体都显示出强关联的特性，即体系的

电荷、自旋与晶格自由度紧密地耦合在一起，所以电

子学的 34"" 型 367 几乎总是与结构相变同时发生，

不利于对其机理的直接研究& 本文介绍的工作通过

对在真空中解理的 @*5& AB;1& 5C’D8 表面的研究，恰恰

揭示出在这种表面低维体系中存在独立于结构相变

之外的 34"" 型 367& 详细结果发表在 B+):,+:，011/，

.52：E5= 上&
@*0 ? $B;$C’D8 这族材料具有层状钙钛矿结构，

由于存在晶格、电荷与自旋等自由度之间错综复杂

的耦合作用，从而显示出一系列丰富的基态［E—2］& 随

着 B;0 F 被 @*0 F 逐步替代，C’DE 八面体在晶格中的

旋转和倾斜畸变也逐渐加剧，材料由 B;0C’D8（ $ G
1）的立方晶格结构过渡到 @*0C’D8（ $ G 0）的正交

结构［2］& 这也相应地引起体系的基态由非常规超导

态（$ G 1）变化到量子临界点 $ % $+ H 1& =，直到反铁

磁的 34"" 绝缘体态（$ I 1& 0）［E，/，A］& 对 $ I 1& 0 的体

相单晶的研究表明，温度引起的 34"" 型 367 总是密

切地伴随着结构相变［2］，34"" 绝缘体相的形成意味

着体相晶格转变为畸变更高的正交结构& 而这类材

料具有的层状钙钛矿结构使得人们可以方便地通过

解理获得表面，从而为研究对称性破缺在 34"" 型

367 中的作用提供了一条可控的途径& 我们在不同

温度下利用扫描隧道显微镜 J 隧道谱（ B73 J B7B）、

高分辨率电子能量损失谱（KCLLMB）和动力学低能

电子衍射谱（MLLN ? 6O）详细观测了 @*5& A B;1& 5C’D8

解理表面的 34"" 型 367，结合平面波赝势方法与局

域密度泛函理论计算，我们发现该相变并未伴随着

任何晶格结构的改变，也就是说，表面破缺的对称性

使本征的、纯电子学的 34"" 相变得以存在&
图 5 给出在不同温度下测得的 @*5& A B;1& 5 C’D8

解理表面的 B7B 与 KCLLMB 谱，这两种方法都是对

表面灵敏的分析技术& B7B 探测表面费米能级（&>）

图 5- （*）不同温度下 @*5& A B;1& 5 C’D8 表面的 B7B P’ J P( 谱& 所

示谱线是在 E1 ,Q R E1 ,Q 范围内格点采样得到的平均结果，样

品偏压 5& 52 O，反馈电流 1& /E ,S& 图中的横线标出各温度下

P’ J P( 的零值位置& 插图中的箭头则表示低温下能隙的打开&

（T）不同温度下 @*5& A B;1& 5 C’D8 表面的 KCLLMB 谱& 入射电子

能量 01:O，探测信号没有横向动量传递& 竖线所指的峰对应

C’DE 八面体的伸缩振动，在插图中示意地画出

附近的积分态密度，而 KCLLMB 则反映表面与声子

或低能电子激发等准粒子激发有关的介电响应特

性& 样品 &> 附近的低能准粒子激发由能量损失谱中

的 N;’P: 权重来描述，它的大小可以表征表面金属

性的强弱& 因此在室温 KCLLMB 谱中，明显的 N;’P:
拖尾，即弹性峰右侧的肩膀结构就清楚地说明了样

品表面良好的金属性& 随着温度的降低，KCLLMB 谱

弹性峰逐渐变得对称，N;’P: 权重减小，金属性减

弱& 在 B7B 谱中，零偏压附近的微分隧穿电导（P’ J
P(）随温度降低而减小，即 &> 附近电子态密度的变

化也显示出同样的趋势& 另外，在 KCLLMB 谱中，还

可以观察到位于大约 25 Q:O 的损失峰，它对应于

C’DE 八面体顶角上氧原子振动的光学声子［51］& 这

个声子峰随着温度的降低，强度逐渐减弱而能量不

变，直到 5.1U 时发生突变，能量升高，强度突然增

大而宽度减小5）&

5）- 未考 虑 图 0（ *）中 551U 的 KCLLMB 谱& 这 是 由 于 @*5& A B;1& 5
C’D8 表面与体相晶格存在很大的结构失配，使得样品表面在

低温下退化甚至开裂，导致声子谱线型的反常变化

图 0 定量地画出了 B7B 与 KCLLMB 谱的几个特

征参量随温度的变化，在样品表面冷却到 5.1U 时，

它们都发生突变，标志着表面相变的发生& 在 5.1U
时，表面能带带隙打开，N;’P: 权重突然下降，并且

伴随着表面声子能量突变，强度陡然升高而线宽急

剧减小，这些现象都是表面发生 367 的特征& 还应
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图 $! 304, 5 67%, 48-9: 表面 ;<= 的测量结果! （0）不同温度下由

6=6 >! ? >" 确定的带隙大小、@8AAB6 中的 C7->D 权重；（E）不同

温度下光学声子的能量与强度（ 垂直的虚线标出 ;<= 的转变温

度 #1，F G 4"%H）

该注意到，对单晶 304, 567%, 48-9: 体材料的电输运测

量给出体相 ;<= 的转变温度为 4I%H，显著地比相同

样品解理表面的转变温度（4"%H）高，这和对 ;J((
型 ;<= 的直观分析是相反的, 在一般的图像中，由

于表面原子配位数的降低，电子 K 电子相互作用应

该变强，从而使得 ;J(( 绝缘体相更容易稳定，也就

是说，表面 ;J(( 相变的转变温度应该比体相中的

高,
体相 304, 567%, 48-9: 材料中的 ;J(( 型 ;<= 伴随

着晶格畸变程度的剧烈变化，主要表现为 8-9L 八

面体倾斜角度增加，顶角氧原子与 8- 原子键长缩

短，而平面内 ""8- 9 键长增大［&］, 这种晶格结构的

畸变对体相中 ;J(( 绝缘体态的形成与稳定是至关

重要的, 对 BAAC K <M 的定量分析，则可以给出样品

表面晶格结构的精确参数, 通过比较在不同温度下

得到的结果，发现除了缓慢的热胀冷缩外，表面晶格

在经历了体相和表面的 ;J(( 相变后，其结构参数都

没有任何变化, 这就意味着在 304, 567%, 48-9: 表面发

生的 ;J(( 型 ;<= 并未伴随着任何结构相变，这是一

个纯粹由电子 K 电子相互作用驱动的 ;<=,

另外，比较表面与体相金属态（ 室温）和绝缘体

态（低温）的晶格结构参数，还可以发现表面晶格结

构相对于金属性的体相发生了很大程度的畸变，尤

其是解理面上的 30 ? 67 离子显著地下沉，造成表面

层高达 %, $"N 的起伏, 利用平面波赝势方法与局域

密度泛函理论，采用 BAAC K <M 实验测量确定的表

面结构参数，可以计算不同程度晶格畸变所对应的

体系总能, 结果表明，正是这种表面起伏有效地钉扎

住了 8-9L 八面体的形态，其他结构的能量显著升

高，从而阻止了结构相变的发生,
在 304, 567%, 48-9: 表面实现了纯粹由电子 K 电

子关联驱动的 ;J(( 型 ;<=，表面层发生电子学相变

而没有任何结构相变相应地发生，这并不说明该体

系内不存在电子与晶格自由度的耦合, 在 ;J(( 相变

温度上下，8-9L 八面体顶角氧原子振动光学声子谱

学特征的突变（见图 4 中 @8AAB6 给出的结果），清

楚地指出了表面体系内电子 K 声子的相互作用, 通

过更详细的分析还可以看到，在 30$ K $67$8-9: 材料

中，总共有 " 个 ($O轨道（:>$%，:>%&和 :>&$）对 ’P 附近

的电子态有贡献，8-9L 八面体的旋转和倾斜都会使

($O能带变窄，从而有利于绝缘体相的形成, 在 304, 5
67%, 48-9: 表面，8-9L 八面体的旋转和倾斜都比体

相金属态的大，而且在表面上，电子 K 电子相互作用

一般也更强, 所有这些因素全部可以使关联作用能

与能带宽度的比值 ( ) * 增大，因此提供了足够的相

变驱动力导致 ;J(( 相变的发生，而不需要相应的结

构变化, 另一方面，体相 304, 5 67%, 4 8-9: 体系发生的

晶格结构畸变促进了 ;<= 中绝缘体相进一步稳定，

而在表面，虽然具备足够的相变驱动力，但是低温

;J(( 绝缘体相的稳定却没有相应晶格畸变的帮助，

因此转变温度反而更低,
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