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Морфология межслоевой поверхности и микро-рамановские

спектры в слоистых пленках топологических изоляторов
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В тонких слоистых пленках n-Bi2Te3 и твердых растворов на основе Bi2Te3 исследованы резонансные

микро-рамановские спектры и морфология межслоевой ван-дер-ваальсовой поверхности. Установлено

влияние состава, толщины, морфологии поверхности и метода получения пленок на относительную интен-

сивность рамановских фононов, чувствительных к поверхностным топологическим состояниям фермионов
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1. Введение

Свойства поверхностных состояний дираковских фер-

мионов в наноструктурированных пленках на основе

теллурида висмута, относящихся к классу топологиче-

ских изоляторов, в настоящее время широко исследу-

ются методом микро-рамановской спектроскопии [1–4].
Слоистые пленки n-типа проводимости Bi2Te3 и твердых

растворов Bi2Te3−ySey , Bi2−xSbxTe3−ySey относятся к

классу трехмерных топологических изоляторов, в ко-

торых благодаря сильному спин-орбитальному взаимо-

действию электронов в объеме формируется топологи-

ческий изолятор, а поверхность обладает аномальными

металлическими свойствами с высокой подвижностью

носителей заряда и линейной дисперсией, характерной

для дираковских фермионов [5,6]. Анализ отношений

интенсивностей активных и неактивных фононных мод

и данных, характеризующих морфологию межслоевой

поверхности, позволяет оценить влияние топологиче-

ских поверхностных состояний дираковских фермионов

на интенсивность неактивных мод в слоистых пленках

различного состава и разной толщины, приготовленных

различными методами.

Кристаллическая структура пленок на основе тел-

лурида висмута состоит из плоских анизотропных

слоев, в каждом из которых находятся пять атом-

ных плоскостей, образующих квинтеты, разделен-

ные ван-дер-ваальсoвыми щелями. Атомные слои Te

и Bi в квинтете чередуются в последовательности

(−Te(1)
−Bi−Te(2)

−Bi−Te(1)
−). В твердых растворах ато-

мы Sb занимают места Bi, атомы Se — места Te(2)

или Te(1). Такая структура обеспечивает легкое рассло-

ение кристаллов по границам квинтетов вдоль плоско-

сти (0001), перпендикулярной оси c.

2. Спектры рамановского рассеяния
и морфологии межслоевой
поверхности

Измерения резонансных спектров рамановского рас-

сеяния проводились при комнатной температуре на

установке Renishaw micro-Raman spectrometer RM 2000.

На рис. 1−3 приведены рамановские спектры высоко-

частотных активных, E2
g , A2

1g , и неактивных, A2
1u, фононов

для пленок n-Bi2Te3, n-Bi2Te3−ySey и n-Bi2−xSbxTe3−ySey .

Появление в рамановских спектрах неактивных фоно-

нов A2
1u с уменьшением толщины образцов связано с на-

рушением инверсионной симметрии кристалла в поверх-

ностном слое и используется для оценки электронных

поверхностных состояний дираковских фермионов [1–4].
Слоистые пленки (рис. 1−3) были получены меха-

ническим расщеплением монокристаллических зерен,

которые были вырезаны из объемных слитков, выра-

щенных методом направленной кристаллизации с пре-

цизионной регулировкой температуры на фронте кри-

сталлизации (образцы 1, 4, 5) и без дополнительной

регулировки температуры (образец 3). Образец 2 полу-

чен механическим расщеплением монокристаллических

слитков, выращенных методом Чохральского. В обозна-

чениях кривых на рис. 1−3 первая цифра соответствует

типу образца.

Исследование морфологии межслоевой поверхно-

сти (0001) слоистых монокристаллических пленок халь-

когенидов висмута и сурьмы проводилось полуконтакт-

ным методом атомно-силовой микроскопии (АСМ) на

приборе P47. Рельеф межслоевой поверхности (0001),
образующейся при разрыве связей между атомами

Te(1)
−Te(1) в слоях термоэлектриков, имеет вид террас,

ступеней и островков, формирующихся в процессе роста

за счет диффузии и упругого взаимодействия дислока-
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Рис. 1. Рамановские спектры слоев n-Bi2Te3 (1-1, 1-2) и

твердого раствора n-Bi2Te2.88Se0.12 (2-1, 2-2). Коэффициент тер-
моэдс α = −270 (1-1, 1-2), −285мкВ ·K−1 (2-1, 2-2); толщина
пленки d = 220 (1-1), 120 (1-2), 220 (2-1), 120 нм (2-2).
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Рис. 2. Рамановские спектры тонких слоев твердого раствора

n-Bi2Te2.7Se0.3 . Коэффициент термоэдс α = −305 (3-1, 3-2),
−315мкВ ·K−1 (4-1, 4-2); толщина пленки d = 350 (3-1),
300 (3-2), 280 (4-1), 150 нм (4-2).
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Рис. 3. Рамановские спектры тонких слоев твердо-

го раствора n-Bi1.6Sb0.4Te2.91Se0.09 . Коэффициент термо-

эдс α = −280мкВ ·K−1, толщина пленки d = 200 (5-1),
120 нм (5-2).
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Рис. 4. Распределение нанофрагментов на межслоевой по-

верхности (0001) в зависимости от их высоты: 1 — n-Bi2Te3
(cреднеквадратичная высота нанофрагментов Rq = 0.41 нм,

средняя высота функции распределения Ha = 2.05 нм); 2 —

n-Bi2Te2.88Se0.12 (Rq = 3.8 нм, Ha = 8 нм); 3 — n-Bi2Te2.7Se0.3
(Rq = 0.65 нм, Ha = 6.7 нм); 4 — n-Bi2Te2.7Se0.3 (Rq = 0.26 нм,

Ha = 1.05 нм); 5 — n-Bi1.6Sb0.4Te2.91Se0.09 (Rq = 0.3 нм,

Ha = 1.9 нм).
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Рис. 5. Относительные интенсивности фононных мод I(A2
1u)/

I(E2
g ) от толщины слоев в n-Bi2Te3 (1), n-Bi2Te2.88Se0.12 (2),

n-Bi2Te2.7Se0.3 (3, 4) и n-Bi1.6Sb0.4Te2.91Se0.09 (5).

ций, которые являются преобладающим видом дефектов

в исследуемых термоэлектриках [3]. Рельеф поверхно-
сти характеризуется распределением нанофрагментов на

межслоевой поверхности (0001) в зависимости от их

высоты (рис. 4).
Поскольку интенсивности продольных мод I(A2

1u)
и I(A2

g) более чувствительны к влиянию электрон-

фононного взаимодействия при резонансном раманов-

ском рассеянии [1–3] по сравнению с поперечной мо-

дой E2
g , то для анализа рамановских спектров, приведен-

ных на рис. 2−4, были построены зависимости относи-

тельных интенсивностей фононных мод I(A2
1u)/I(E2

g ) от

толщины слоев (рис. 5). Относительные интенсивности

I(A2
1u)/I(E2

g ) ≈ 1 наблюдались в наиболее тонких слоях
твердых растворов n-Bi2Te2.7Se0.3, n-Bi1.6Sb0.4Te2.91Se0.9
при высоком качестве межслоевой поверхности (0001)
с малыми величинами среднеквадратичной высоты фраг-

ментов Rq и средней высоты функции распределения Ha

(рис. 4, 5). В n-Bi2Te3 отношение I(A2
1u)/I(E2

g ) значи-

тельно меньше, а средняя высота функции распределе-

ния нанофрагментов на межслоевой поверхности (0001)
больше по сравнению с твердыми растворами. Техно-
логия получения образцов, состав и толщина влияют

на величину относительной интенсивности I(A2
1u)/I(E2

g )
и приводят к ее снижению в n-Bi2Te3, в составе

n-Bi2Te2.88Se0.12, выращенном методом Чохральского, и
в n-Bi2Te2.7Se0.3, полученном механическим расслоением

термоэлектрика, выращенного без дополнительной регу-

лировки температуры (рис. 4, 5).

3. Заключение

Проведены исследования спектров рамановского рас-
сеяния и морфологии поверхности методами АСМ в

теллуриде висмута и твердых растворах на его ос-

нове при замещениях атомов основного соединения

в подрешетке висмута и в обеих подрешетках при

различных значениях коэффициента термоэдс. Пока-

зано, что систематизация отношений интенсивностей

высокочастотных рамановских фононов в трехмерных

топологических изоляторах n-типа проводимости Bi2Te3
и твердых растворах на его основе в зависимости от

толщины, морфологии поверхности и термоэдс образцов

представляет интерес как независимый способ оцен-

ки влияния топологических поверхностных состояний

дираковсих фермионов на транспортные и оптические

свойства халькогенидов.

Финансовая поддержка исследований частично полу-

чена в рамках проекта РФФИ № 16-08-00478.
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Abstract Resonant micro-Raman spectra and interlayer van der

Waals surface morphology are investigated for layered thin films

of bismuth telluride and its solid solutions. It is shown how

composition, thickness, surface morphology and the method of

obtaining films effect on the relative intensity of the Raman

active phonons that sensitive to topological surface states of Dirac

fermions.
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