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Материал Mn(Bi,Sb)2Te4 известен как собственный магнитный топологический изолятор, в котором
точка Дирака может быть локализована на уровне Ферми путем замещения атомов Bi атомами Sb. Это
необходимо для реализации квантового аномального эффекта Холла и других уникальных квантовых
эффектов. Ранее в литературе было показано, что для образцов Mn(Bi1−xSbx)2Te4 характерно анти-
ферромагнитное упорядочение в широких пределах изменения x (от 0 до 0.5). В данной работе экспери-
ментально показан смешанный тип магнитного упорядочения, подразумевающий наличие одновременно
ферромагнитного и антиферромагнитого порядков в системе. Установлены основные воспроизводимые
магнитные характеристики данной магнитной структуры и их поведение в зависимости от изменения
концентрации атомов Sb.
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В настоящее время собственный магнитный то-

пологический изолятор (ТИ) MnBi2Te4 [1, 2] являет-

ся наиболее многообещающей платформой для реа-

лизации ряда квантовых эффектов, обусловленных

комбинацией в материале магнитных и топологиче-

ских свойств [3–10]. Активно изучаются различные

модификации стехиометрии MnBi2Te4 для улучше-

ния свойcтв материала [11–15], либо для отслежива-

ния изменений электронной структуры ТИ в зави-

симости от несовершенства структуры: дефектов и

отклонений в стехиометрии [16].

Одним из направлений таких исследований ста-

ло изучение модификации стехиометрии MnBi2Te4
путем замещения атомов Bi атомами Sb [12, 17–19].

1)e-mail: daria.a.glazkova@gmail.com

Такое замещение является надежным и относитель-

но простым методом для компенсации электронно-

го легирования, характерного для синтезированного

методом Бриджмена монокристалла MnBi2Te4, и по-

лучения материала Mn(Bi,Sb)2Te4 исходно в состоя-

нии компенсированного полупроводника, что явля-

ется необходимым условием для реализации кванто-

вого аномального эффекта Холла.

Ранее в литературе было показано [12], что

вплоть до концентраций атомов Sb x = 0.5 материал

сохраняет антиферромагнитную (АФМ) упорядочен-

ность с незначительным понижением температуры

Нееля (с TN = 24.7К для MnBi2Te4 до TN = 22.1К

для MnBiSbTe4). При этом известно, что материал

MnSb2Te4 может существовать как в АФМ, так и в

ферромагнитной (ФМ) и ферримагнитной фазах с
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температурами магнитного перехода от TC = 19K

до TC = 50K [20–23]. Считается, что такой разброс

результатов в различных работах вызван тем фак-

том, что атомы Mn и Sb гораздо чаще образуют де-

фекты замещения друг с другом, чем атомы Mn и

Bi [18, 20, 24], при этом в зависимости от концентра-

ции и типов дефектов образцы MnSb2Te4 проявляют

различные магнитные свойства.

После обширного изучения материалов MnSb2Te4
и обнаружения широкой вариативности его магнит-

ных свойств естественно предположить, что и мате-

риалы смешанной стехиометрии Mn(Bi1−xSbx)2Te4
могут проявлять различные магнитные свойства. В

недавней работе [25] было показано, что материал

Mn(Bi1−xSbx)4Te7 может переходить в ФМ фазу при

малых (x = 0.15) концентрациях атомов Sb.

В данной работе было проведено иссле-

дование магнитной структуры ряда образцов

Mn(Bi1−xSbx)2Te4 в диапазоне x = [0.1, 0.5]. Здесь

и далее под концентрацией атомов Sb имеется в

виду концентрация, заявленная при росте. Особое

внимание было уделено образцу Mn(Bi0.8Sb0.2)2Te4,

так как именно в случае с концентрацией атомов

Sb x = 0.2 точка Дирака локализуется на уровне

Ферми. Для изучения магнитных свойств в исследо-

вании была использована СКВИД-магнитометрия,

а так же метод ферромагнитного резонанса (ФМР)

по аналогии с работами [26, 27].

Экспериментальные результаты и об-

суждение. В работе был измерен ряд образцов

Mn(Bi1−xSbx)2Te4 с заявленными при росте зна-

чениями x = 0.1, 0.2, 0.3, 0.4, 0.5 при помощи

магнитометра СКВИД и методом ФМР. Повторе-

ние эксперимента на разных образцах одинаковой

стехиометрии показывало воспроизводимость для

одних параметров и сильные флуктуации для

других.

При росте материала MnBi2Te4, состоящего из

семислойных блоков Te-Bi-Te-Mn-Te-Bi-Te, возмо-

жен дополнительный рост пятислойных блоков

Te-Bi-Te-Bi-Te [28]. Разделение семислойных блоков

пятислойными блоками ведет к образованию фаз

MnBi2Te4(Bi2Te3)m, m = 1, 2. . . , для которых

характерны иные, чем для MnBi2Te4, магнит-

ные свойства [29]. При увеличении количества

пятислойных блоков уменьшается константа об-

менного взаимодействия, и АФМ фаза становится

менее стабильна. При наличии в кристаллической

структуре областей с различным m будет есте-

ственно обнаружить смешанный тип магнитного

упорядочения при измерении магнитных свойств.

Таким образом, принципиально важно показать

соотношение кристаллических фаз в изучаемых

материалах.

Исследуемые образцы были комплексно изучены

на предмет соответствия заявленным стехиометри-

ческим свойствам. Кристаллическая структура была

изучена с помощью рентгеновской дифракции моно-

кристалла (РДМ), так как при использовании данно-

го метода различные фазы MnBi2Te4(Bi2Te3)m, m =

= 0, 1, 2. . . хорошо разделены [29]. Образцы были ис-

следованы методом фотоэлектронной спектроскопии

с угловым разрешением (ФЭСУР), для изучения осо-

бенностей электронной структуры, в том числе то-

пологических поверхностных состояний, свойствен-

ных данным материалам. Для оценки концентрации

атомов на поверхности материала использовался ме-

тод рентгеновской фотоэлектронной спектроскопии

(РФЭС).

На рисунке 1 представлены РДМ (a), ФЭСУР (b)

и РФЭС (c) спектры для образца Mn(Bi1−xSbx)2Te4
при x = 0.2. Из РДМ спектра на рис. 1a видно,

что структурно в данном образце проявляется фа-

за MnBi2Te4 [30] с незначительными вкраплениями

фазы MnBi2Te4(Bi2Te3)m, m > 0 (пики отмечены на

рис. 1a символом ∗), однако фаза MnBi2Te4 остает-

ся существенно преобладающей. На ФЭСУР спектре

рис. 1b можно видеть нижнюю часть конуса Дирака

топологических поверхностных состояний, сливаю-

щуюся с верхней частью валентной зоны. Запрещен-

ная зона, разделяющая верхнюю и нижнюю части

конуса, локализована на уровне Ферми, что полно-

стью соответствует характерным для данного мате-

риала особенностям. РФЭС спектр на рис. 1c поз-

воляет вычислить концентрацию атомов на изме-

ряемой области поверхности по интенсивностям пи-

ков остовных уровней. Для расчетов использовалась

база данных сечений фотоионизации Тржасковской

[31]. Вычисление показывает, что концентрации ато-

мов составляют: 15% для Mn, 23% для Bi, 7% для

Sb и 55% для Te. Такие концентрации отличаются от

заявленных при росте на 1–2%, что вполне уклады-

вается в погрешность используемого метода и поз-

воляет считать соотношение концентраций атомов

на поверхности образца соответствующими заявлен-

ным. Действительное значение концентрации атомов

Sb оказывается больше значения, заявленного при

росте, однако это известная и ожидаемая закономер-

ность при росте данных соединений [32, 33].

На рисунке 2a–e представлены зависимости маг-

нитного момента от приложенного вдоль кристал-

лографической оси c магнитного поля, измеренные

при помощи магнитометра СКВИД для образцов с

различной концентрацией атомов Sb. Образцы пред-
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Рис. 1. (Цветной онлайн) (а) – РДМ спектр образца Mn(Bi0.8Sb0.2)2Te4, линии спектра, характерные Mn(Bi,Sb)2Te4,
обозначены цифрами. Линии спектра, характерные MnBi2Te4(Bi2Te3)m, m > 0, обозначены символом ∗. (b) – ФЭСУР
спектр Mn(Bi0.8Sb0.2)2Te4, демонстрирующий нижнюю часть конуса Дирака топологических поверхностных состоя-
ний, запрещенная зона в точке Дирака локализована на уровне Ферми. (c) – РФЭС спектры остовных уровней для
всех элементов, присутствующих в образце Mn(Bi0.8Sb0.2)2Te4

Рис. 2. (Цветной онлайн) (а)–(е) – Зависимости магнитного момента от приложенного магнитного поля для образцов
Mn(Bi1−xSbx)2Te4 с концентрациями атомов Sb x = 0.1, 0.2, 0.3, 0.4 и 0.5 соответственно; (f) – зависимость поля
спин-флоп перехода HSF от концентрации атомов Sb

ставляли собой плоские кристаллы весом от 0.3 до

4 мг. Можно видеть, что измеренные зависимости

представляют собой суперпозицию ФМ петли гисте-

резиса (см. вставки на рис. 2a–e) и АФМ зависимости

намагниченности от поля с характерным изломом –

спин-флоп переходом (отмечен пунктирной линией

на рис. 2b). Зависимости намагниченности от поля

измерялись при температуре T = 2К. Для сравне-

ния с литературными данными величина магнитного

момента M была пересчитана из единиц (emu), полу-
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ченных при измерении, в единицы µB на формуль-

ную единицу MnBi2Te4 (предполагалось наличие од-

ного атома Mn на блок). Таким образом, при наличии

в образце блоков без слоя Mn (пятислойников) общий

магнитный момент при пересчете окажется занижен.

Однако, согласно РДМ данным (рис. 1a), в структу-

рах образцов не наблюдается значимого количества

пятислойных блоков. Для пересчета использовалось

выражение:

M [µB/f.u.] =M [emu] · mf.u.[g]

m0[g]
· k, (1)

где m0 – масса образца, k – коэффициент перевода,

mf.u. – масса одной формульной единицы, рассчитан-

ная как сумма масс всех атомов в стехиометрической

формуле.

На рисунке 2b представлены зависимости для

нескольких образцов с одинаковой концентрацией

атомов Sb. Видно, что намагниченность насыщения

ФМ вклада и наклон кривой АФМ вклада при полях

выше поля спин-флоп перехода существенно отлича-

ются от образца к образцу. Такое поведение означа-

ет флуктуации ФМ и АФМ вкладов. Можно заме-

тить, что чем меньше петля гистерезиса, тем боль-

ший наблюдается наклон кривой при спин-флоп пе-

реходе. Можно сделать вывод, что вклады ФМ и

АФМ фаз коррелируют: при увеличении ФМ-вклада

АФМ вклад уменьшается, и наоборот.

Для каждой петли гистерезиса была оценена

коэрцитивная сила HC ФМ вклада. Несмотря на

разброс значений HC для различных образцов с

одинаковой заявленной концентрацией, расхожде-

ние составляло лишь около 10 Э вблизи некоторо-

го определенного значения. В связи с тем, что ко-

эрцитивная сила связана с дефектностью образцов,

можно утверждать, что для каждой стехиометрии

Mn(Bi1−xSbx)2Te4 при росте для достижения термо-

динамического равновесия необходим определенный

уровень дефектности.

Кроме того, для каждого спектра было оценено

магнитное поле спин-флоп переходаHSF . Магнитное

поле спин-флоп перехода HSF и намагниченность

насыщения АФМ фазы MS являются эксперимен-

тальными параметрами, позволяющими установить

основные характеристики антиферромагнетика: эф-

фективные поля HA и HE , которые описывают ани-

зотропию и обменное взаимодействие соответствен-

но [34]. Однако установить намагниченность насыще-

ния MS не представляется возможным, так как при-

ложенного магнитного поля недостаточно для дости-

жения насыщения магнитного момента [16]. Таким

образом, остается только возможность проанализи-

ровать HSF . На рисунке 2b положение HSF отмече-

но вертикальными пунктирными линиями. Для раз-

личных образцов одной стехиометрии HSF сохраня-

ется. На рисунке 2f представлена зависимость маг-

нитного поля спин-флоп перехода от концентрации

атомов Sb. Можно видеть, что данная зависимость

характеризуется монотонным убыванием при малых

концентрациях атомов Sb.

Таким образом, несмотря на очевидные флукту-

ации ФМ и АФМ вкладов для одинаковой стехио-

метрии, характеристики ФМ и АФМ вкладов по-

казывают устойчивую завиcимость от концентрации

атомов Sb.

Для анализа изменения температуры АФМ

перехода была измерена зависимость магнитной

восприимчивости χ от температуры для образцов

Mn(Bi1−xSbx)2Te4 с различной стехиометрией. По-

лученные кривые представлены на рис. 3a–e в форме

обратной восприимчивости 1/χ. Все зависимости

измерялись в магнитном поле 50 Э, приложенном

вдоль кристаллографической оси c. Можно ви-

деть, что температура АФМ перехода уменьшается

с увеличением концентрации атомов Sb. Такое

уменьшение характерно и для образцов с чистой

АФМ фазой [12], однако, в случае смешанной фазы

уменьшение менее выражено. На рисунке 3b приве-

дены данные для различных образцов одинаковой

стехиометрии, что явно демонстрирует сохранение

температуры АФМ перехода при одинаковой сте-

хиометрии, несмотря на флуктуацию вкладов АФМ

и ФМ фаз. На рисунке 3f показана зависимость

магнитной восприимчивости от температуры для

образцов с различными стехиометриями для де-

монстрации поведения ФМ фазы. Температура ФМ

перехода для образов всех стехиометрий сохраняется

на уровне TC = 17К. Заметим, что температура

ФМ-перехода меньше температуры АФМ-перехода.

Изучение магнитных свойств образцов

Mn(Bi1−xSbx)2Te4 с x = 0.2 и x = 0.4 методом

ФМР проводилось по аналогии с работами [26, 27].

Образцы для СВЧ измерений представляли собой

чешуйки толщиной около 100 мкм и латеральными

размерами 2–3 мм с кристаллографической осью c,

направленной перпендикулярно плоскости образца.

Таким образом, была реализована тонкопленочная

геометрия. На рисунке 4a представлен СВЧ спектр

образца Mn(Bi0.8Sb0.2)2Te4 при температуре 13 К

и поле, направленном вдоль волновода. На рисун-

ке 4b показано сечение спектра S21(H) при частоте

11.52 ГГц. Для определения резонансного поля

проведено моделирование зависимости S21(H) с по-

мощью комплексной резонансной восприимчивости

[35] с учетом фона.
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Рис. 3. (Цветной онлайн) (a)–(e) – Температурная зависимость обратной магнитной восприимчивости для образ-
цов Mn(Bi1−xSbx)2Te4 с концентрациями атомов Sb x = 0.1, 0.2, 0.3, 0.4 и 0.5, соответственно. Серой линией от-
мечена температура АФМ перехода. (f) – Зависимость магнитной восприимчивости от температуры для образцов
Mn(Bi1−xSbx)2Te4 c различными стехиометриями

СВЧ спектр анализировался в диапазоне полей

выше поля насыщения ФМ фазы и ниже поля спин-

флоп перехода (см. рис. 2) с целью исключения вли-

яния возможного обменного взаимодействия между

ФМ и АФМ фазами и доменного состояния на поло-

жение резонансной линии. На рисунке 4с представле-

на экспериментальная зависимость резонансной час-

тоты от поля fr(H). При таких условиях резонанс

ФМ фазы описывается простыми формулами Кит-

теля для тонкопленочной геометрии [36]:

2πfr
γ

=
√

H(H +Meff) (2)

при ориентации поля вдоль волновода (перпендику-

лярно оси c) и

2πfr
γ

= H −Meff (3)

при ориентации поля перпендикулярно волноводу

(вдоль оси c). В выражениях (2) и (3) параметр γ –

гиромагнитное отношение, а эффективная намагни-

ченность насыщения Meff = MS − 2Ku/µ0Ms вклю-

чает в себя намагниченность насыщения ФМ фазы

MS, поле перпендикулярной одноосной анизотропии

с коэффициентомKu. На рисунке 3с красной линией

показано моделирование экспериментальной зависи-

мости fr(H) с помощью выражения (2).

При анализе спектров установлено, что Meff < 0.

Это однозначно указывает на то, что ось c является

направлением легкой оси ФМ фазы. Полученные за-

висимости модуля Meff от температуры для образцов

Mn(Bi1−xSbx)2Te4 с составом x = 0.2 и x = 0.4 пока-

заны на рис. 4d. Экспериментальные данные указы-

вают на температуру Кюри ФМ фазы TC около 20 К

для обоих составов при ориентации поля перпенди-

кулярно оси c. При этих температурах ФМ резонанс

переходит в парамагнитный.

Моделирование зависимости Meff(T ) с помощью

эмпирического выражения

Meff(T ) =M0(1− (T/TC)
p) (4)

позволяет оценить эффективную намагниченность

насыщения ФМ фаз при нулевой температу-
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Рис. 4. (Цветной онлайн) (a) – Спектр СВЧ передачи для образца с составом x = 0.2. (b) – Зависимость коэффициента
пропускания от поля для (а). Черным показаны экспериментальные данные, красным показано моделирование линии
S21(H) с помощью комплексной восприимчивости [35]. (c) – Зависимость резонансной частоты от поля для (а). Черны-
ми символами показана резонансная линия, полученная с помощью моделирования S21(H). Красной линией показано
моделирование резонансной линии формулой Киттеля (2). (d) – Зависимость модуля эффективной намагниченности
насыщения от температуры, полученная с помощью моделирования резонансных кривых с помощью формул Киттеля
(2) и (3) (поле приложено вдоль волновода для закрашенных точек, и перпендикулярно плоскости волновода для
полых точек). Линиями показано моделирование зависимости Meff(H) с помощью выражения (4)

ре (µoM0 = −0.49Тл для состава с x = 0.2 и

µoM0 = −0.36Тл для состава с x = 0.4) и темпе-

ратуру Кюри (TC = 20.4К для состава с x = 0.2

и TC = 20.1К для состава с x = 0.4). Заметим,

что для образца с меньшим количеством атомов Sb

эффективная намагниченность существенно больше.

Разница в температурах TC для ФМ фазы, полу-

ченных из измерений намагниченности и измерений

ФМР может быть связана с анизотропией свойств

ФМ фазы.

С одной стороны, рассмотренное в статье пове-

дение магнитной структуры может быть описано в

рамках модели электронного фазового расслоения

[37–39]. Однако, с другой стороны, существуют и

другие возможности объяснения изменения магнит-

ной структуры, такие, как влияние дополнительных

включений фаз MnBi2Te4(Bi2Te3)m [29] или влияние

точечных дефектов [40]. Последующие исследования

микроструктуры данных материалов могут способ-

ствовать разделению вкладов каждого из возмож-

ных эффектов.

Заключение. В работе была показана возмож-

ность реализации смешанной магнитной структуры

в образцах Mn(Bi1−xSbx)2Te4. Характеристики дан-

ной структуры были изучены методами СКВИД-

магнитометрии и ФМР. Соотношение АФМ и ФМ

вклада испытывает некоторые заметные флуктуа-

ции. Однако при этом сохраняется общая закономер-

ность уменьшения поля спин-флоп перехода, темпе-

ратуры Нееля и эффективной намагниченности при

увеличении концентрации атомов Sb x.

Методы. Монокристаллы Mn(Bi1−xSbx)2Te4 бы-

ли синтезированы вертикальным методом Бриджме-

на в ИГМ СО РАН.
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Измерения магнитных свойств были проведены

в ресурсном центре “Центр диагностики функци-

ональных материалов для медицины, фармаколо-

гии и наноэлектроники” Научного парка СПбГУ с

использованием СКВИД магнитометра с гелиевым

криостатом производства компании Quantum Design.

Магнитные измерения проводились при температуре

2 K в диапазоне полей до 7 Тл. Магнитное поле при-

кладывалось вдоль кристаллографической оси c.

Рентгеноструктурные исследования проводились

в НИТУ МиСиС, Москва, на многофункциональном

дифрактометре Rigaku Ultima IV с использованием

фокусировки по Бреггу–Брентано, CuKα-излучения,

и графитового монохроматора на дифрагированном

пучке. Спектры снимались в непрерывном режиме в

интервале углов 2θ 10–100◦. Обработка спектров про-

водилась с использованием пакета программ PDXL.

Измерение ФМР проводились в НИТУ МиСиС,

Москва. Образец был приклеен на линии переда-

чи копланарного волновода с импедансом 50 Ом и

шириной линии передачи 0.5 мм, выполненного из

фольгированного диэлектрика Arlon AD1000 и обо-

рудованной ВЧ-разъемами SMP. Держатель поме-

щен в сверхпроводящий соленоид внутри криостата

замкнутого цикла (Oxford Instruments Triton, базо-

вая температура 1.2 К). Отклик образцов изучался

путем анализа коэффициента передачи микроволно-

вого сигнала S21(f,H) с помощью анализатора VNA

Rohde & Schwarz ZVB20.

Измерения ФЭСУР и РФЭС проводились в

ИФП СО РАН (Новосибирск) на установке SPECS

ProvenX-ARPES при hν = 21.22 эВ для ФЭСУР

и hν = 1486.7 эВ для РФЭС. Чистые поверхности

образцов получали сколом в сверхвысоком вакууме.

Базовое давление в процессе эксперимента было на

уровне 3− 5× 10−11 мбар.
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