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单壁碳纳米管在高压下会发生结构相变，导致金属型的碳纳米管变成半导体 I相变后碳纳米管中电子的库仑

关联的表现形式发生变化，从 =8--5/9), 35J856 行为转变成环境量子涨落行为 I同时，相变后电子波函数的相位关联导

致弱局域化行为的出现 I为了研究库仑关联和相位关联之间是否有相互影响，使用金刚石对顶砧和液压自锁高压

包在 &—!& KL+ 准静压范围内测量了单层碳纳米管样品在低温和不同磁场下的微分电导随偏压的依赖关系 I实验

结果表明，相位关联和库仑关联是两种独立的效应，各自影响着电子的输运行为 I

关键词：单层碳纳米管，高压，微分电导

!"##：D!"MN，H!$’

!国家自然科学基金（批准号：!&#D$!&’）、中国科学院知识创新工程和国家纳米科学中心资助的课题 I

% 通讯联系人 I 2O.+53：3538P +*;<I 5*;<I +4I 4/

! Q 引 言

碳纳米管是一种理想的一维导电材料，由于其

表现出优异的力学和电学性质而具有实用价值 I对
它的电学性质研究已经非常深入［!，"］，近年来就有很

多基于碳纳米管的电子器件被设计和制作出来，应

用也日益广泛［#］I以单壁碳纳米管（?R7S:）为例，它

可看作是由一层解理的石墨原子层卷曲成筒形的结

构 I卷曲的方向和直径的不同决定了 ?R7S: 为金属

型或是半导体型 I在理论上，一些研究组用分子动力

学模拟计算得到了 ?R7S: 结构形变与外界压强的

关系，预言 !QM KL+ 时 ?R7S: 将发生结构相变，并

且在 电 学 性 质 上 会 有 金 属O半 导 体（绝 缘 体）转

变［$，M—T］I 在 实 验 方 面，人 们 通 过 N 射 线 衍 射 或

C+.+/ 散射等实验条件观测到了高压下 ?R7S: 结

构相变的迹象［!&—!$］I法国一研究组还利用金刚石对

顶砧在 #—"M KL+ 压强范围对 ?R7S: 进行了电学

测量［!M］I但是由于该实验条件只能在 # KL+ 以上封

压测量，所以未能观测到 !QM KL+ 的相变现象 I在这

样的背景下，我们设计了能够用于 &—!& KL+ 高压

条件下测量电输运性质的高压包，并利用多功能物

性测试系统（LLF?）对 ?R7S: 进行了低温、强磁场、

高压下电输运性质的实验研究 I在以往的实验中我

们测量了 ?R7S: 的电导O温度曲线、微分电导O偏压

曲线和高压下的磁致电阻曲线，发现了 !QM KL+ 时

?R7S: 发生了高压相变 I
?R7S: 发生高压相变后其电子输运性质显示

出很有趣的关联效应，包括电荷与库仑关联和电子

波函数的相位关联 I一方面高压导致 ?R7S: 晶束中

各 ?R7S: 塌陷，管与管间电子波函数的交叠自发地

沿某个方向得到加强，出现准二维特性 I这时电子波

函数的相位关联导致二维弱局域化效应的出现（详

见文献［!H］），并且在强磁场作用下会出现退局域

化 I另一方面，高压下 ?R7S: 的结构变化使得电荷

之 间 库 仑 关 联 的 形 式 发 生 改 变，体 系 由 一 维

=8--5/9), 35J856 行为变成环境量子涨落（2UV）输运行

为 I本工作的目的是为了研究电子的相位关联与电

荷库仑关联之间有无相互关系及影响 I由于强磁场

能明显破坏相位关联，因此我们在强磁场下通过测
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量微分电导与电压依赖关系，以研究相位关联被破

坏后库仑关联行为的变化 !

" # 实验样品和测量装置

实验所用的超长 $%&’( 样品是清华大学提供

的［)*］，这束 $%&’( 既包含金属管又包含半导体管，

定向性很好 !根据热重分析检测，样品约含 +,重量

的杂质，包括催化剂颗粒和非晶碳 !大部分催化剂颗

粒可经过高温真空热处理或硝酸回流处理去除 !
-./.0 光谱检测表明，碳管束中既有金属型管（谱峰

位于 )1*#2 3/4 )处对应结构参数（1，1）的金属管和

谱峰位于 ")+#5 3/4 )处对应结构参数（))，+）的金属

管）也有半导体管（谱峰位于 )25#5 3/4 )对应结构参

数（")，)）），管束直径分布在 )#)—)#* 0/ 之间 ! 在

")+#5 3/4 )处是一个尖峰，这表明直径为 )#) 0/ 的

金属型管占主导地位 !另外，6 射线衍射检测显示在

! 7 +#) 0/4 ) 处有尖峰，这对应碳纳米管六角形点

阵（)，8）面间距 !据此计算得到晶格常数为 )#2" 0/，

由此推算主要的单层管直径为 )#) 0/!简单的测量

显示此种样品导电性很好，存在宏观长度的连续导

电通路，这样的金属型管电阻小，适宜在我们的高压

包中进行测量 !关于此 $%&’( 更详细的内容可参照

文献［)*，)9］!
实验所用的金刚石对顶砧（:;&）高压包为自行

设计，参照了国外同类型装置的经验［)1—")］，采用铍

青铜材料制成，该材料无磁性并能够用于低温实验

研究，可使用准静压强范围为 )—)8 <=.，使用滑石

粉作传压介质 !我们用铅的超导转变温度>压强的关

系曲线为其定标［""］，其压强不确定度约为示值的

? )8, !为了保证压强范围的连续性，我们还加工

了一套液体介质并能自 锁 封 压 的 高 压 包 ! 该 高 压

包可以使用的 压 强 范 围 为 8—)#) <=.，我 们 用 锰

铜丝电阻随 压 强 的 关 系 为 其 定 标，其 误 差 约 为

@ 8#+ <=.! 这两套高压包都能够在液氦温度到室

温下循环使用，并能够在磁感应强度为 )2 ( 下正

常工作 !
实验采用四点法测量：用四根 "+!/ 粗的金丝

放置到尺寸约为 8#5 // 长、)8!/ 宽，+!/ 厚的一

束 $%&’( 样品（图 )）上 ! 有两根金丝作为电流电

极，$-9A8 型锁相放大器提供 A8#1 BC，8#)!; 的交

流信号，该信号通过加法器和直流偏压相加，并转换

为电流输出到 $%&’( 样品上 !另外两根金丝上的交

流电压信号由另一个 $-9A8 型锁相放大器探测 !直
流偏压由 DEFGHIEJ "888 型电压表测量，控温和控磁

场由 ==K$ 完成 !这样，我们可以在室温到液氦温区

的任意温度，8—)2 ( 的任意磁感应强度下测量微分

电导>偏压（L " ML#>#N）的关系 !

图 ) 实验所用单层碳纳米管样品的电子显微镜照片

A# 实验结果和讨论

我们的样品在常压下的性质与以往实验研究结

果是相符的［)］，尽管理论上预言金属型 $%&’( 在常

压有许多有趣的电学性质［"A］，但在高压下金属型

$%&’( 的输运行为不同于常压时的行为 !在我们以

前的高压实验研究中发现，$%&’( 的磁致电阻在高

压下变成负值，这是二维弱局域化效应在磁场下退

相干导致相位关联被破坏而显现的行为［)5］!如图 "
所示，在 2#" <=. 压强下，* D 温度的磁致电阻数据

和二维弱局域化的理论计算曲线从零场到 )" ( 一

直符合得很好，这表明该体系中的相位关联与磁场

的关系很密切 ! 此外我们还发现在高压 A#5 <=. 以

上 $%&’( 体系的输运性质与 OPQ 理论非常一致，

OPQ 理论认为该体系中电子以集体激发的等离子体

模式 输 运，而 常 压 时 $%&’( 体 系 表 现 为 典 型 的

RSGGF0TEU IFVSFL 行为［)］! 我们以 +#2 <=.，" D 温度下

的 #N 数据为例，由图 A 可以看出，L " ML#>#N 的测量

数据与 OPQ 理论曲线符合程度很好，这说明高压下

$%&’( 体系的电荷关联是遵从 OPQ 行为而不是常

压的 RSGGF0TEU IFVSFL 行为 !
下面研究相位关联与电荷关联的相互关系及影

响 !我们把高压包分别放在磁感应强度为 8，)，"，2，

5，9 ( 的磁场中测量 $%&’( 的 L " ML#>#N 关系，图 2
为在温度 " D、压强 5#5 <=. 下不同磁场中所测的
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图 ! 在压强为 "#! $%&、温度为 ’ ( 条件下磁致电阻数据和理

论计算曲线 圆点为测量值，实线为理论计算值

图 ) 在压强为 *#" $%&、温度为 ! ( 下 + !,+"-". 数据和 /01 理

论计算曲线 圆点为测量值，虚线为理论计算值

+ ! ,+"-". 双对数坐标曲线图，不同磁场下所测的曲

线形状几乎完全相同，只是在零场的基础上随磁场

增加而向上平移 2这一方面表明体系能态密度分布

与磁场无关，另一方面由于曲线形状不变所以强磁

场下该 34567 体系输运性质依然遵从 /01 行为，

仍然表现出与零场时相同类型的电荷关联作用 2此
外，我们在 "#’ $%& 下也看到了相同的现象，如图 *
所示 2

实验结果清楚地表明，电子的相位关联和电荷

的库仑关联之间并不存在明显的交叉效应 2我们认

为，电 子 的 弱 局 域 化 过 程 对 应 于 电 子 在 不 同 的

34567 之间跳跃隧穿的相位相干效应 2本文的实验

结果表明，尽管这种跳跃隧穿的概率受库仑关联效

应的影响，但是电子波函数在跳跃前后的相位保持

程度不随跳跃隧穿概率而改变 2

图 " 在压强为 8#8 $%&、温度为 ! ( 下不同磁场中的 + !,+"-".

曲线

图 * 在压强为 "#’ $%&、温度为 ! ( 下不同磁场中的 + !,+"-".

曲线

"# 结 论

我们自行设计了一种用于低温强磁场环境下测

量材料电学性质的高压包，利用这种高压包研究了

34567 的电学性质 2 发现 34567 束在高压相变后

电子的二维相位关联得到加强，电荷关联的方式从

9:;;<=>>?@ A<B:<+ 方 式 转 变 成 /01 方 式 2 我 们 利 用

磁场破坏电子输运的相位关联，通过不同磁场下

测量得到 34567 束 + ! ,+"-". 曲 线，发 现 磁 场 对

+ ! ,+"-".的行为没有影响，从而得到相位关联和库

仑关联互为独立的结论 2

感谢法国 $@?=C.A? 实验室的 D2 E2 6:=?F 教授提供相关

高压实验技术的经验 2
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