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C помощью электронного спинового резонанса было зафиксировано формирование наноразмерных

“капель” заряда в объеме трехмерного топологического изолятора Bi1.08Sn0.02Sb0.9Te2S. Поскольку элек-

троны и дырки “заперты” в этих каплях на большом расстоянии друг от друга, их участие в проводимо-

сти путем обычного переноса заряда невозможно. Наши транспортные измерения показывают,что при

относительно высоких температурах объемная проводимость носит активационный характер с энерги-

ями активации, которые из-за перколяции могут быть намного меньше половины запрещенной зоны.

При достаточно низких температурах электроны и дырки начинают туннелировать между каплями и

термоактивированный транспорт сменяется прыжками переменной длины.

DOI: 10.31857/S1234567822040103

Введение. Трехмерные (3D) топологические

изоляторы (ТИ) привлекательны бесщелевыми

поверхностными состояниям [1–3], обладающими

такими нестандартными квантовыми особенно-

стями как жесткая привязка спина и импульса

(spin-momentum locking) и отсутствие обратного

рассеяния. С другой стороны, большинство 3D ТИ,

которые удалось обнаружить или синтезировать,

являются довольно плохими изоляторами в объеме,

что затрудняет исследование поверхностных свойств

при транспортных измерениях. По этой причине

установление объемных транспортных свойств и ре-

ализация изоляционного состояния в объеме между

поверхностями ТИ остается актуальной областью

исследований [4–14].

Более того, в исследованиях ТИ в настоящее вре-

мя выявился растущий интерес к природе сильного

воздействия различных дефектов и локальных неод-

нородностей заряда [15–19], существующих в обла-

сти между проводящими поверхностями или краями,

на фундаментальные свойства поверхностных носи-

телей тока в ТИ.

Важным вопросом является обнаружение и ана-

лиз таких неоднородностей в реальных трехмерных

ТИ, где их присутствие также представляется весь-
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ма вероятным (если не неизбежным). Дело в том, что

полное подавление объемной проводимости в них до-

стигается за счет компенсации носителей заряда до-

бавлением в структуру небольшого количества при-

месных ионов – доноров в том случае, когда необхо-

димо “нейтрализовать” дырки, или акцепторов, ко-

гда дело касается “нейтрализации” электронов. В ре-

зультате в структуре появляются зарядовые дефек-

ты, вызывающие локальные искажения запрещенной

зоны, которые становятся аномально сильными из-

за подавления экранирования по причине небольшой

плотности носителей заряда. Это обстоятельство мо-

жет приводить к появлению в объеме образца трех-

мерных наноразмерных капель заряда (лужиц), из-

вестных в физике полупроводников [14, 20], а так-

же сильнокоррелированных 2D электронных систем

[21], манганитов [22] и др.

В связи с этим значительно возросла роль раз-

личных локальных методов в изучении свойств ТИ.

Одним из перспективных инструментов решения та-

ких задач является электронный спиновой резонанс

(ЭПР), который может быть использован для иссле-

дования локальных неоднородностей в распределе-

нии зарядовых и спиновых возбуждений.

Основная цель данной работы – исследова-

ние локальных зарядовых неоднородностей в

непроводящей области между проводящими поверх-
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ностями трехмерного топологического изолятора

Bi1.08Sn0.02Sb0.9Te2S. Мы используем данные ЭПР,

характеризующие распределение локальных неодно-

родностей заряда, вместе с измерениями удельного

сопротивления, чтобы исследовать их влияние на

объемные транспортные свойства соединения.

Методика эксперимента и результаты.

1. Наши исследования трехмерных тополо-

гических изоляторов проводились на изострук-

турном варианте соединения теллурида висмута

Bi1.08Sn0.02Sb0.9Te2S (BSSTS), которое, как из-

вестно, является одним из лучших трехмерных

топологических изоляторов. Исследуемые монокри-

сталлы были выращены по методике, описанной

в [23]. Следует отметить, что компенсация по-

следних оставшихся собственных дефектов была

достигнута за счет замены 1 % Bi на Sn. Деталь-

ная характеристика выращенных монокристаллов

показала [24, 25], что их структура, транспорт-

ные и магнитотранспортные свойства аналогичны

тем, которые были опубликованы в [23]. Основная

часть кристаллов BSSTS обладает высокой изо-

ляционной способностью. Удельное сопротивление

экспоненциально увеличивается с уменьшением T ,

достигает максимального значения (до ∼ 60 Ом · см)

при ∼ 100 K и начинает уменьшаться с уменьше-

нием T . Это уменьшение указывает на то, что

сопротивление изоляционного объемного материала

шунтируется “металлическими” поверхностными

носителями. Объемная запрещенная зона равна

330 мэВ. Плотность носителей (n) составляет всего

∼ 3 · 1014 см−3.

2. Поверхность образцов исследовалась методом

сканирующей туннельной спектроскопии с использо-

ванием сверхнизкотемпературного микроскопа STM

Unisoku – USM 1300. Дифференциальная проводи-

мость (dI/dV ) измерялась по 24 линиям на поверх-

ности, которые были смещены друг от друга на

0.5 нм. Соответствующая карта поверхности, полу-

ченная при температуре 2 К, показана на рис. 1. За-

тем кривые проводимости усреднялись по всему на-

бору линий, смещенных на 0.5 нм. Стрелки на усред-

ненной кривой, показанной на рис. 2, указывают при-

близительное положение “потолка” объемной валент-

ной зоны (vbt), “дна” зоны проводимости (cbb),точки

Дирака (DP) и уровня Ферми (EF ). Соответству-

ющая схема приведена на рис. 3. Полученные нами

оценки параметров зонной структуры BSSTS были

использованы для анализа транспортных свойств ис-

следуемых образцов.

3. Теперь перейдем к обсуждению данных ЭПР,

поскольку они дают решающее представление о

Рис. 1. (Цветной онлайн) СТМ-карта дифференциаль-

ной проводимости (dI/dV ), построенная путем измере-

ний вдоль параллельных линий на поверхности, сме-

щенных друг от друга на 0.5 нм

Рис. 2. (Цветной онлайн) Кривая дифференциальной

проводимости, усредненная по линиям, смещенным на

0.5 нм (2), в сравнении с необработанной кривой (1).

Стрелки на усредненной кривой указывают приблизи-

тельное положение верха объемной валентной зоны и

дна зоны проводимости (vbt и cbb), а также положение

точки Дирака (DP) и уровня Ферми (EF )

характере локальных неоднородностей в объеме

BSSTS. Спектры ЭПР регистрировались на стан-

дартном спектрометре Х-диапазона (9.2–9.6 ГГц)

Bruker BER-418s в диапазоне температур от 1.4

до 100 К. Образцы для измерения ЭПР представ-

ляли собой кристаллические пластинки толщиной

∼ 0.15–0.2 мм.

Типичный сигнал ЭПР состоял из двух линий,

наблюдавшихся в полях в диапазоне от 150 до 250 Э

(низкополевой пик соответствует дыркам, а высоко-

полевой – электронам). Положения этих сигналов

сильно зависят от ориентации магнитного поля от-

носительно оси c, перпендикулярной базисной плос-

кости ab кристалла (см. рис. 4). ЭПР в таких слабых

магнитных полях соответствует необычно большим

значениям g-факторов носителей заряда [26–28], что
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Схема зонной структуры ис-

следованных образцов BSSTS

указывает на сильное спин-орбитальное взаимодей-

ствие, характерное для топологических изоляторов.

Рис. 4. (Цветной онлайн) Угловая зависимость спек-

тров ЭПР от ориентации магнитного поля относитель-

но оси c (характеризуемой углом θ), которая свидетель-

ствует о суперпозиции двух различных линий ЭПР, со-

ответствующих дыркам и электронам

Обратимся теперь к угловой зависимости спек-

тров спинового резонанса от ориентации магнитно-

го поля относительно оси c (характеризуемой углом

θ), которая свидетельствует о наличии суперпозиции

двух различных линий ЭПР (рис. 4), соответствую-

щих дыркам и электронам (см. подробнее в [29]). Из

анализа наблюдаемых спектров, используя для уг-

ловой зависимости g-фактора каждой из этих ли-

ний стандартное выражение g2 = g2‖ cos
2 θ+ g2⊥ sin2 θ,

мы установили, что для дырок g⊥ = 28.3 ± 1; g‖ =

47.4±1, а для электронов g⊥ = 26.4±1; g‖ = 44.7±1.

Особо следует отметить сильную температурную

зависимость наблюдаемых линий: интенсивность ли-

ний быстро уменьшается с ростом температуры

(рис. 5). При температурах выше 15 К линии стано-

вятся ненаблюдаемыми.

Рис. 5. (Цветной онлайн) Температурная зависимость

интегральной интенсивности сигнала ЭПР

Перейдем к анализу интегральной интенсивности

сигнала (рис. 5), которая, как известно, соответству-

ет магнитной восприимчивости системы спинов, от-

ветственных за резонансный сигнал. Вместо незави-

симости от температуры, ожидаемой в соответствии

с законом Паули, интегральная интенсивность сигна-

ла спинового резонанса от носителей заряда быстро

растет (∼ 1/T ) при понижении температуры подоб-

но зависимости типа Кюри. Для системы без каких-

либо локальных магнитных моментов такое необыч-

ное поведение можно рассматривать как указание

на то, что объемные носители заряда организованы

в ансамбль наноразмерных “металлических” частиц,

случайно распределенных в объеме образца [30, 31].

Малость объема частиц приводит к выражен-

ной дискретности электронных уровней, что может

приводить к аномальным свойствам мелких частиц

Письма в ЖЭТФ том 115 вып. 3 – 4 2022
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по сравнению со свойствами массивного металла.

Дисперсия частиц по размерам, различия формы и

неконтролируемые дефекты, в том числе шерохова-

тость их поверхности, делают распределение уровней

в ансамбле мелких “металлических” частиц полно-

стью случайным. Поэтому среднее расстояние меж-

ду электронными уровнями в частице можно найти,

используя обычную плотность состояний ν на уровне

Ферми для массивных металлов [30, 31]

ν = V m∗p0/2π
2
~
3, (1)

где V – объем частицы, m∗ – эффективная масса но-

сителей, p0 – граничный импульс.

Было предположено [31], что для таких малых

“металлических” частиц (далее мы будем называть

их каплями) реализуется квантованный спектр, в ко-

тором расстояние между уровнями превышает kBT .

Среднее расстояние между уровнями δE = 1/ν яв-

ляется конечной величиной и согласно формуле (1)

зависит от объема частиц V . Для δE < kBT тем-

пературная зависимость восприимчивости описыва-

ется законом Паули, тогда как для δE > kBT она

задается законом Кюри.

Температура кроссовера Tcr, разделяющая эти ре-

жимы, позволяет оценить характерный размер ка-

пель (∼V 1/3). Используя Tcr ∼ 10−20K, p0 ∼
∼ 0.03 ~A

◦−1, m∗/m0 ∼ 0.1−0.5, получаем, что раз-

мер электронных и дырочных капель Re, Rh состав-

ляет примерно 10–20 нм. Таким образом, анализ ин-

тегральной интенсивности сигнала вместе с другими

данными ЭПР свидетельствует в пользу образования

зарядовых капель.

Происхождение зарядовых капель следующее.

Подавление объемной проводимости в ТИ достига-

ется за счет компенсации носителей заряда добавле-

нием в их структуру небольшого количества примес-

ных ионов – доноров в том случае, когда необходимо

“нейтрализовать” дырки (или акцепторы, если речь

идет о “нейтрализации” электронов). В результате

в структуре появляются заряженные дефекты, вы-

зывающие локальные искажения запрещенной зоны

(см. рис. 6, адаптированный из [14, 20]), которые яв-

ляются аномально сильными при подавлении экра-

нирования ввиду малого количества носителей за-

ряда [20]. Из-за таких искажений может возникнуть

ситуация, когда вершина валентной зоны может ло-

кально подняться выше химического потенциала. В

этом случае пустые состояния образуют некую ды-

рочную каплю. Если дно зоны проводимости локаль-

но опускается ниже химического потенциала, элек-

троны, заполняющие образовавшуюся полость, со-

здают электронную каплю.

Рис. 6. (Цветной онлайн) Неоднородности зонной

структуры по координате R. Верхняя прямая – это

дно зоны проводимости Ec, нижняя – потолок валент-

ной зоны Ev. Жирные изогнутые линии соответствуют

деформированным границам запрещенной зоны шири-

ной Eg. Залитые области под химическим потенциалом

µ соответствуют электронным каплям, ограниченные

снизу залитые области – дырочным. Rg – масштаб из-

менения запрещенной зоны, Re и Rh – размеры элек-

тронных и дырочных капель. Энергии Ee и Eh соответ-

ствуют уровням перколяции для электронов и дырок

соответственно

4. Транспортные измерения монокристаллов

BSSTS проводились в диапазоне температур от 4 до

300 К. Обнаружено, что при высоких температурах

удельное сопротивление экспоненциально растет с

уменьшением T , достигает максимального значения

(до ∼ 60 Ом · см) при ∼ 100 K и начинает умень-

шаться с уменьшением T . Ниже ∼ 100 K транспорт

интерпретируется в рамках модели, представляю-

щей собой параллельное соединение изолирующего

компонента, характеризующегося трехмерным

прыжковым поведением, и “металлического ком-

понента”. При низких температурах объемное

сопротивление закорачивается металлическими

поверхностными носителями.

Для анализа и сравнения температурных зависи-

мостей различных образцов мы принимаем во вни-

мание, что все они имеют одинаковую величину за-

прещенной зоны Eg между верхом валентной зо-

ны и низом проводящей. По нашим измерениям с

помощью сканирующей туннельной спектроскопии

(рис. 2) Eg = 330мэВ.(Измерения ARPES [23] дают

Eg = 350мэВ). При относительно высоких темпе-

ратурах объемная проводимость за счет электронов

и дырок характеризуется активационным законом с

удельным сопротивлением ρ = ρ0 exp(∆/kBT ). Заме-

тим что для полностью компенсированного полупро-

водника следует ожидать величину энергии термоак-

тивации ∆ = Eg/2.
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Рис. 7. (Цветной онлайн) Температурная зависимость транспортных свойств образца BSSTS с максимальным удель-

ным сопротивлением (∼ 60 Ом · см): (a) – ρxx vs T , на вставке: ρxx от 1/T ; (b) – проводимость ρxx(= 1/ρxx) от T−1/2,

штриховая линия – аппроксимация данных с помощью σxx ∼ exp{−(TES/T )1/2}

Однако некоторое время назад с помощью чис-

ленного моделирования было установлено [14], что

при высоких температурах проводимость может ха-

рактеризоваться относительно небольшой энергией

активации по сравнению с Eg/2. Дело в том, что

при T < Eg электроны оптимизируют свою прово-

димость, перескакивая между примесями, энергети-

чески близкими к уровню Ферми. Под энергией ак-

тивации можно понимать результирующий уровень

перколяции для прыжков на ближайшие соседние уз-

лы. Другими словами, если электроны активируют-

ся только на этих узлах, то именно при ∆ = 0.17Eg
возникает траектория бесконечной длины для элек-

тронов проводимости, состоящая из прыжков между

ближайшими соседями [14]. В сильно легированном

полупроводнике эта энергия эквивалентна энергии

активации электронов с уровня Ферми до края по-

движности зоны проводимости Ee. Поскольку тако-

го рода проводимость наблюдалась в некоторых ТИ

старого поколения [12], возникает соблазн проверить,

справедливо ли подобное поведение для новых ТИ.

Изложение полученных экспериментальных ре-

зультатов начнем с удельного сопротивления образ-

ца BSSTS с наибольшим максимальным сопротивле-

нием (∼ 60 Ом · см). Его температурная зависимость,

показанная на рис. 7, демонстрирует термическую

активацию от уровня Ферми до дна зоны прово-

димости с ∆ = 165мэВ. Такое поведение связано

с тем, что для этого образца концентрация капель

слишком мала для обеспечения проводимости за счет

перколяции. При достаточно низких температурах

(∼ 100 K) электроны и дырки могут туннелировать

между каплями, так что происходящие при этом

прыжки с переменной длиной (VRH) заменяют тер-

моактивированный транспорт. Ожидается, что в пре-

деле низких температур сопротивление будет под-

чиняться закону Эфроса–Шкловского (ES) [14, 20]

ρ = ρ0 exp{(TES/T )
1/2}, где TES – характерная тем-

пература ES. Для BSSTS мы оценили TES ∼ 3200K,

а переход в режим VRH ES происходит при 60–70 K.

Обсудим теперь характерное поведение удельно-

го сопротивления и проводимости для образцов с

наименьшим значением максимума удельного сопро-

тивления (см. рис. 8). Существенно, что в отличие

от предыдущего образца термоактивационное пове-

дение сопротивления характеризуется энергией ак-

тивации ∆ = 60мэВ, что значительно меньше, чем

Eg/2.

Для объяснения этого обстоятельства сушествен-

но, что для подобных образцов характерны доста-

точно большие концентрации зарядовых капель. Как

было отмечено в начале раздела, в этом случае

проводимость может быть связана с совокупностью

прыжков на ближайшие соседние узлы, т.е. име-

ет перколяционный характер. Соответствующая эф-

фективная энергия активации равна ∆ = 0.17Eg [14].

Заметим, что полученная нами энергия активации

∆ = 60мэВ (см. рис. 8a) составляет 0.18Eg, что весь-

ма близко к порогу перколяции и свидетельствует

в пользу перколяционного механизма проводимости

при высоких температурах.

При более низких температурах (∼ 50–60 K) элек-

троны и дырки начинают туннелировать между кап-

лями, так что VRH заменяет активированный транс-

порт (см. рис. 8b), и при 60–70 K происходит переход

к режиму VRH ES.
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Рис. 8. (Цветной онлайн) Температурная зависимость транспортных свойств для образца с максимальным удельным

сопротивлением (∼ 10Ом · см): (a) – ρxx vs T , на вставке: ρxx от 1/T ; (b) – проводимость σxx(= 1/ρxx) от T−1/2,

штриховая линия – фиттинг данных с помощью σxx ∼ exp{−(TES/T )1/2}

Заключение. Бесконтактное выявление ло-

кальных зарядовых и спиновых неоднородностей с

использованием электронного спинового резонанса

(ЭПР) объемных носителей заряда показало, что

носители заряда, участвующие в резонансе, пред-

ставляют собой случайно расположенный массив

электронных или дырочных капель нанометровых

размеров. Ожидается, что носители заряда из этих

капель не участвуют в обычном переносе, поскольку

они не могут свободно перемещаться от одной капли

к другой.

Наши транспортные измерения показывают, что

для соединения BSSTS при относительно высоких

температурах проводимость, обусловленная электро-

нами и дырками, следует активационному поведе-

нию с удельным сопротивлением ρ = ρ0 exp(∆/kBT ).

Однако величины энергии активации не всегда рав-

ны половине запрещенной зоны, Eg/2, которая для

наших образцов BSSTS составляет 165 мэВ. Наблю-

даемая картина транспорта в значительной степени

зависит от концентрации зарядовых капель в иссле-

дуемых образцах.

Для образцов с наибольшим максимумом сопро-

тивления температурная зависимость сопротивления

демонстрирует термическую активацию от уровня

Ферми до дна проводящей щели с ∆ = 165мэВ. Та-

кое поведение связано с тем, что для таких образцов

концентрация зарядовых капель слишком мала для

обеспечения проводимости за счет перколяции.

Если концентрация капель такова, что достигает-

ся перколяционный предел для трехмерного непре-

рывного случайного потенциала, то, в соответствии

с [14], эффективная энергия активации дается со-

отношением ∆ = 0.17Eg. Анализ наших данных по

температурной зависимости сопротивления (рис. 8а)

в образцах BSSTS c высокой концентрацией зарядо-

вых капель показал, что энергия активации в них

может составлять ∆ = 60мэВ (= 0.18Eg). Эта вели-

чина очень близка к порогу перколяции ∆ = 0.17Eg,

обеспечивая создание бесконечного пути проводимо-

сти для электронов, состоящего из прыжков между

ближайшими соседями.

Отметим, что рассмотренная выше физическая

картина дает серьезные аргументы в пользу возмож-

ности перколяционного режима объемного транспор-

та в топологических изоляторах.

Важно, что при достаточно низких температурах

электроны и дырки начинают туннелировать между

каплями, так что термоактивированный транспорт

сменяется прыжками переменной длины, обеспечи-

вая VRH режим.
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