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STRESZCZENIE

Prace nad magnetycznymi izolatorami topologicznymi stanowia dziedzing badan
taczgca kwantowy transport spinu, intensywnie rozwijany W ostatnich dekadach
W kontekscie rozcienczonych péiprzewodnikéw magnetycznych, ze stosunkowo niedawno
wprowadzonym podejsciem do transportu kwantowego opartym na koncepcji topologii.
W materiatach tych wystepuja kanaty przewodnictwa odporne na rozpraszanie, co czyni je
atrakcyjnymi do zastosowania w technologiach kwantowych. Gtéwne wyzwanie stanowi
uzyskanie kontrolowanego dostgpu do stanéw elektronowych odpowiedzialnych za
bezdyssypacyjny transport, co wymaga doglgbnego zrozumienia magnetyzmu w badanym
magnetyczny izolatorze topologicznym.

Niniejsza rozprawa poswigcona jest magnesom topologicznym opartym na zwigzku
Bi2Tes domieszkowanym Mn zawierajacym samozorganizowane warstwy septetowe
MnBi2Tes w matrycy Bi2Tes. Badano dwa aspekty wplywajace na wiasciwosci
magnetyczne i magnetotransportowe tych uktadéw: role nieporzadku w strukturze
krystalicznej oraz rolg potozenia poziomu Fermiego.

Przy uzyciu mikroskopii elektronowej zidentyfikowano planarne porzadkowanie si¢ Mn
w formie MnBi2Tes w matrycy BizTes itowarzyszace temu zaburzenia struktury
krystalicznej, zwigzane z rozmieszczeniem manganu: domieszkowanie Mn do warstw
kwintetowych oraz deficyt Mn w warstwach septetowych (w stosunku do idealnej formuty
MnBizTes). Zaburzenia te majg istotne znaczenie dla magnetyzmu uktadow
MnBizTes/(Biz2Tes)n.

Pomiary rezonansu ferromagnetycznego wykazaty, ze obecno$¢ Mn w warstwach
Bi2Tes umozliwia sprzeganie si¢ warstw MnBi2Tes i jest niezbedna do ferromagnetycznej
stabilizacji uktadu w trzech wymiarach. Ujawnily réwniez istotny wptyw termicznych
fluktuacji spindw na miedzypowierzchniach na miedzywarstwowa energi¢ wymiany.

Z kolei, deficyt Mn w warstwach septetowych obniza temperature Curie ponizej
wartosci charakterystycznej dla pojedynczej, ale idealnej, warstwy MnBi2Tes. Nieporzadek
ten réwniez istotnie modyfikuje powierzchniowa struktur¢ pasmowag uktadu
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n w stosunku do jego niezaburzonej formy, co zostalo zbadane
Zuzyciem katowo-rozdzielczej spektroskopii fotoemisyjnej iporéwnane z wynikami
obliczen W ramach teorii funkcjonatu gestosci.

Do oceny wplywu zmian poziomu Fermiego na wlasciwosci magnetyczne izolatoréw
topologicznych ~ z warstwami  MnBizTes, przeprowadzono pomiary rezonansu

ferromagnetycznego. Potozenie poziomu Fermiego zmieniano poprzez



niskotemperaturowe naswietlanie wigzka elektronéw, a nastgpnie realizujac odpowiednie
etapy wygrzewania na tej samej probce. Stwierdzono, ze magnetyzm objetosciowy jest
niezalezny od potozenia poziomu Fermiego, wykluczajac tym samym role swobodnych
nosnikow W uporzadkowaniu  ferromagnetycznym W magnetycznych izolatorach
topologicznych z warstwami MnBi2Tea.

Ponadto pomiary magnetotransportowe przeprowadzone na probkach przed ipo
naswietlaniu sugeruja dominujacy wplyw mechanizmu krzywizny Berry'ego na
objctosciowy anomalny efekt Halla. Zaobserwowano, ze wielko$§¢ anomalnego efektu
Halla zmienia si¢ niemonotonicznie w zaleznosci od potozenia poziomu Fermiego. Jest to
zgodne z teoretycznymi oczekiwaniami stwierdzajgcymi, ze nieskwantowana anomalna
przewodnos¢ Halla dazy do zera, gdy poziom Fermiego przesuwa si¢ W glagb pasma
walencyjnego (lub pasma przewodnictwa). Wynika to z wtasciwosci krzywizny Berry'ego,
ktora jest skoncentrowana w obszarach struktury pasmowej okreslanych jako ,,avoided
crossings”. Uzyskane rezultaty pokazujg, ze wielko$¢ anomalnego efektu Halla mozna
efektywnie wzmacnia¢ lub thumi¢ poprzez precyzyjne manipulowanie potozeniem
poziomu Fermiego.

Przedstawione w niniejszej pracy wyniki znaczgco przyczyniajg si¢ do zrozumienia
wlasciwosci magnetycznych, magnetotransportowych oraz powierzchniowej struktury
pasmowej magnetycznych izolatorow topologicznych z warstwami  MnBi2Teu.
Jednocze$nie przyblizaja one do osiggnigcia kontrolowanego dostepu do efektdw
magnetotopologicznych, wtym kwantowego anomalnego efektu Halla, w tych

materiatach.



ABSTRACT

Research into magnetic topological insulators bridges the realms of quantum spin
transport, vigorously pursued in recent decades within the framework of diluted magnetic
semiconductors, and the relatively novel approach to quantum transport grounded in
topological concepts. These materials exhibit conduction channels that are immune to
scattering, marking them as promising candidates for quantum technologies. The main
challenge remains gaining controlled access to the electronic states responsible for
dissipationless transport. Achieving this hinges on a profound comprehension of the
magnetism within the investigated magnetic topological insulator system.

This dissertation is dedicated to topological magnets based on Mn-doped BizTes
compound, focusing on ferromagnetic materials with self-organized MnBi2Tes septuple
layers in the Bi2Tes matrix. Two key aspects affecting the magnetic and magnetotransport
properties of these systems were analyzed: the role of disorder in the crystalline structure
and the role of the Fermi level position.

Using electron microscopy, the planar ordering of Mn in the form of MnBi2Tes layers
within the Bi2Tes matrix was identified, along with accompanying disorders in the crystal
structure related to Mn distribution: Mn doping into quintuple layers of BizTes and a Mn
deficiency in septuple layers compared to the ideal MnBi2Tes formula. These defects are
crucial for the magnetism of the MnBi2Tes/(Bi2Tes)n Systems.

Ferromagnetic resonance measurements showed that the presence of Mn in Bi2Tes
layers facilitates the coupling of MnBi2Tes layers and is necessary for three-dimensional
ferromagnetic stabilization of the system. They also revealed the significant influence of
thermal spin fluctuations at interfaces on the interlayer exchange energy.

In turn, a deficit of Mn in septuple layers results in a reduction of the Curie temperature
below the value characteristic of a single, but ideal, MnBi2Tes layer. This disorder also
significantly modifies the surface band structure of the MnBi2Tes/(Bi2Tes)n System relative
to the undisturbed one. These changes were explored using angle-resolved photoemission
spectroscopy and compared with the density functional theory calculations.

To assess the impact of changes in the Fermi level on the magnetic properties of
topological insulators with MnBi2Tes layers, ferromagnetic resonance measurements were
carried out. The Fermi level was adjusted by low-temperature electron beam irradiation,
followed by appropriate annealing steps on the same sample. It was determined that bulk

magnetism is independent of the Fermi level position, thereby excluding the role of free



carriers in the ferromagnetic ordering of magnetic topological insulators with MnBi2Tes
layers.

Additionally, magnetotransport measurements conducted on samples before and after
irradiation suggest a dominant influence of the Berry curvature mechanism on the bulk
anomalous Hall effect. It was observed that the magnitude of the anomalous Hall effect,
changes non-monotonically depending on the position of the Fermi level. This aligns with
theoretical expectations stating that the non-quantized anomalous Hall conductivity tends
to zero when the Fermi level moves deep into the valence (or conduction) band. This arises
from the property of the Berry curvature, which is concentrated in band structure areas
referred to as “avoided crossings”. The obtained results demonstrate that the magnitude of
the anomalous Hall effect can be effectively amplified or suppressed by precisely
manipulating the position of the Fermi level.

The findings presented in this dissertation provide adeeper understanding of the
magnetic, magnetotransport, and surface band structure of magnetic topological insulators
with MnBi2Tes layers. Furthermore, they pave the way for achieving controlled access to
magnetotopological phenomena, such as the quantum anomalous Hall effect, within these

materials.
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WYKAZ UZYWANYCH AKRONIMOW

QHE — kwantowy efekt Halla (ang. quantum Hall effect)

TR — odwrdcenie czasu (ang. time-reversal)

C — liczba Cherna

AHE — anomalny efekt Halla (ang. anomalous Hall effect)

QAHE - kwantowy anomalny efekt Halla (ang. quantum anomalous Hall effect)

T1 —izolatory topologiczne (ang. topological insulators)

QSHE — kwantowy spinowy efekt Halla (ang. quantum spin Hall effect)

SOC — sprzezenie spinowo-0rbitalne (ang. spin-orbit coupling)

ARPES - katowo-rozdzielcza spektroskopia fotoemisyjna (ang. angle-resolved
photoemission spectroscopy)

MTI — magnetyczne izolatory topologiczne (ang. magnetic topological insulators)
vdW — van der Waals

SL — warstwa septetowa (ang. septuple layer)

QL — warstwa kwintetowa (ang. quintuple layer)

IMTI — samoistny izolator topologiczny (ang. intrinsic magnetic topological insulator)
Tc — temperatura Curie

Tn — temperatura Néela

AFM — antyferromagnetyczny

FM — ferromagnetyczny

Er — poziom Fermiego

SEM - skaningowa mikroskopia elektronowa (ang. scanning electron microscopy)
TEM - transmisyjna mikroskopia elektronowa (ang. transmission electron microscopy)
EDX — spektrometr rentgenowski z dyspersja energii (ang. energy dispersive X-ray)
STEM - skaningowa transmisyjna mikroskopia elektronowa (ang. scanning transmission
electron microscopy)

HAADF — wysokokgtowe pierscieniowe obrazowanie W ciemnym polu (ang. high-angle
annular dark-field imaging)

SDDs — krzemowe detektory dryfu (ang. silicon drift detectors)

FIB — skupiona wigzka jonow (ang. focused ion beam)

SIMS — spektrometria mas jonow wtornych (ang. secondary ion mass spectrometry)

Es — energia wigzania elektronu

Ekin — energia kinetyczna elektronu

UV — promieniowanie ultrafioletowe

UHV — ultrawysoka proznia (ang. ultra high vacuum)
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MDC — krzywa rozktadu pedu (ang. momentum distribution curve)
EDC — krzywa rozktadu energii (ang. energy distribution curve)
CNP — punkt neutralnosci tadunku (ang. charge neutrality point)
FMR — rezonans ferromagnetyczny (ang. ferromagnetic resonance)
SD — odchylenie standardowe (ang. standard deviation)

DFT — teoria funkcjonatu gestosci (ang. density functional theory)
DP — punkt Diraca (ang. Dirac point)
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Motywacja

Zarys historyczny i motywacije badan nad magnetycznymi izolatorami topologicznymi

Klasyfikacja faz materii od zawsze byla jednym z gléwnych celow fizyki materii
skondensowanej. Do lat 80-tych XX wieku w analizie przejs¢ fazowych dominowata
fenomenologiczna teoria Ginzburga-Landaua, u ktérej podstaw lezy zasada
,Spontanicznego tamania symetrii”.! Ten uniwersalny koncept pozwala na opis zaréwno
klasycznych jak i kwantowych przejs¢ fazowych — na przyktad ciata krystaliczne naruszaja
symetri¢ translacyjna, podczas gdy ferromagnetyki famig symetri¢ obrotowa. Wedtug teorii
Ginzburga — Landaua stabilna faza materii jest zdefiniowana przez lokalny parametr
porzadku, ktory jest niezerowy W fazie uporzadkowanej, ale znika w fazie
nieuporzagdkowanej. Fazy z niezerowymi parametrami porzadku sg dalej rozrdézniane
poprzez sposob, w jaki parametr porzadku zmienia si¢ W wyniku operacji symetrii, tzn. jest
on reprezentowany przez grupy symetrii Hamiltonianu danego uktadu.

Jednakze pod koniec lat 80-tych stato si¢ jasne, ze teoria Ginzburga-Landaua nie opisuje
wszystkich mozliwych faz, co skutkowato rozwojem nowe;j klasyfikacji opartej na pojeciu
porzadku topologicznego. Ta klasyfikacja uwzglednia uktady, w ktorych brak jest
obszernego opisu parametréw lokalnego porzadku i mozliwe jest przejicie fazowe bez
naruszenia jakiejkolwiek symetrii.> Pojecie ,,topologiczny” wywodzi si¢ z topologii,
dziedziny matematyki skupiajacej si¢ na globalnych cechach systemu niewrazliwych na
ciggle deformacje.

Dla praktycznego zastosowania koncepcji porzadku topologicznego kluczowe jest, aby
znajdowata ona odzwierciedlenie w nowych, unikalnych efektach obserwowanych
eksperymentalnie, ktore wyrdzniajg ja sposrod standardowych stanow tamigcych symetrig.
Sposrédd faz topologicznych mozna wyrdznié takie, ktorych charakterystycznymi cechami
sg: (i) wystepowanie na granicy probki stanow niewrazliwych na nieporzadek oraz (ii)
kwantyzacja obserwabli (np. przewodnictwa Halla).>® Wiasciwosci te maja istotne
znaczenie z punktu widzenia potencjalnych zastosowan w technologii kwantowej.

Pierwszym  odkrytym  nietrywialnym  stanem  topologicznym 0 powyzszej
charakterystyce jest catkowity kwantowy efekt Halla.® Cechuje si¢ chiralnymi stanami
brzegowymi odpornymi na rozpraszanie, w ktorych to przeptyw pradu na kazdej
z krawedzi ma przeciwny zwrot. W catkowitym kwantowym efekcie Halla przewodno$¢

Halla ulega kwantyzacji i jest topologicznie niezmiennicza. Przedstawienie fizycznej
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obserwabli jako ,,topologicznie niezmienniczej” oznacza, ze wielkos$¢ ta moze ulec jedynie
dyskretnym zmianom, a niewielkie zaburzenia parametroOw systemu nie wplyng na jej
wartosc.

7 uwagi na to, ze kwantowy stan Halla istnieje tylko w obecnosci silnego pola
magnetycznego, a tym samym tamie symetri¢ wzgledem odwrdcenia czasu, rozpoczgto
poszukiwania stanéw topologicznych, ktére zachowujg te symetrie, nie wymagajg zatem
zewngtrznego pola magnetycznego. Doprowadzity one w 2005 r. do teoretycznego modelu,
aw 2007 roku do eksperymentalnej realizacji, tzw. spinowego efektu Halla w studniach
kwantowych HgTe, stanowiacego nowy topologiczny stan materii kwantowej — stan
dwuwymiarowego izolatora topologicznego.” Z kolei w 2008 roku potwierdzono istnienie
trojwymiarowych izolatoré6w topologicznych charakteryzujacych si¢ jednoczesnym
wystepowaniem izolujgcych stanow objetosciowych i metalicznych, helikalnych standéw
powierzchniowych, w ktoérych wektor falowy k jest powigzany z orientacjg spinu.®-'!
Krystaliczne izolatory topologiczne poszerzaja rodzing tych nietypowych faz materii.
W przeciwienstwie do  izolatorow  topologicznych, gdzie ochrona standéw
powierzchniowych jest zapewniona przez symetri¢ wzgledem odwrdcenia czasu,
w krystalicznych izolatorach topologicznych ochrona ta wynika z symetrii krystalicznej
materiatu.'? Odkrycie trojwymiarowych izolatoréw topologicznych zapoczatkowato nowa
er¢ W dziedzinie topologii, skoncentrowang na projektowaniu réznorodnych faz
topologicznych. W wyniku tego topologia pasmowa stata si¢ sposobem klasyfikacji stanu
materii.

Chociaz koncepcja topologicznych przejs¢ fazowych zrodzita si¢ w wyniku badan
uktadow, w ktérych przej$cie fazowe nastgpowalo pomimo braku lamania symetrii,
symetria wcigz odgrywa kluczowa role w kontekscie definiowania faz topologicznych.
Nowa faza topologiczna moze zosta¢ utworzona, gdy do istniejacej fazy topologicznej
zostanie wprowadzone dodatkowe naruszenie symetrii. W szczegdlnosci tamigc symetri¢
wzgledem odwrocenia czasu W trojwymiarowym izolatorze topologicznym poprzez
wprowadzenie ferromagnetycznego uporzadkowania, mozna uzyska¢ kwantowy stan Halla
bez zewnetrznego pola magnetycznego.'® Zjawisko to znane jako kwantowy anomalny
efekt Halla, zostalo opisane teoretycznie juz w 1988 roku w ramach niezrealizowanego
jeszcze modelu Haldane'a dla sieci grafenowej!* i wcigz stanowi obiekt intensywnych
poszukiwan.

Jednym z uktadéw szeroko wykorzystywanym do realizacji mozliwych egzotycznych

zjawisk kwantowych, wtym kwantowego anomalnego efektu Halla, jest izolator
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topologiczny tellurek bizmutu (Bi2Tes) domieszkowany manganem (Mn). Warstwowa
struktura krystaliczna Biz2Tes umozliwia domieszkom manganu zajmowanie rozmaitych
pozycji w sieci, co skutkuje roznymi wlasciwoS$ciami magnetycznymi tego systemu. Przy
niskim poziomie domieszkowania Mn preferencyjnie zast¢puje miejsca Bi, podczas gdy
podwyzszony poziom domieszkowania powoduje, ze Mn wbudowuje si¢ W pozycje
miedzyweztowe w przerwach van der Waalsa.'>1" Z kolei przy odpowiednich warunkach
wzrostu jony Mn moga tworzy¢ samozorganizowane heterostruktury. Zbudowane sa one
Z na przemian uktadajacych si¢ warstw septetowych MnBi2Tes oraz wielokrotnosci warstw
kwintetowych BizTes. Zwiazki MnBi2Tes/(Bi2Tes)n nalezg do rodziny samoistnych
magnetycznych izolatorbw topologicznych. W porownaniu do rozcienczonych
magnetycznych izolatorow topologicznych, gdzie atomy Mn rozlozone sa przypadkowo,
samoistne magnetyczne izolatory topologiczne moga zapewni¢ bardziej jednorodne
wlasciwosci elektroniczne i magnetyczne,'81® co w ostatnim czasie uczynito je bardzo
atrakcyjnym  Srodowiskiem  eksperymentalnym do badan nowych  zjawisk
topologicznych.?°-*° Pomimo powszechnego zainteresowania zarOwno rozcienczonymi jak
I samoistnymi magnetycznymi izolatorami topologicznymi opartymi na zwigzku Bi2Tes
domieszkowanym Mn, wcigz niewicle wiadomo 0 mikroskopowym zrodle ich
ferromagnetyzmu, w szczegdlnosci zwazywszy na réznorodno$¢ sposobow organizacji
domieszek magnetycznych. Zrozumienie magnetyzmu tych ukladéw iidgca za tym
umiejetnos¢ kontrolowanego dostepu do kwantowych efektow magnetotopologicznych, sa
niezbedne do realizacji elektroniki kwantowej zapewniajacej najwyzsza wydajnosé
energetyczna.

W niniejszej pracy podjeto badania nad magnesami topologicznymi opartymi na
zwiagzku Bi2Tes domieszkowanym Mn, w szczegolnosci skupiajac si¢ na materiatach
zawierajacych samozorganizowane warstwy septetowe MnBi2Tes w matrycy BizTes.
Zidentyfikowano dwa glowne czynniki wplywajace na magnetyzm w magnetycznych
izolatorach topologicznych ztej rodziny. Pierwszym znich jest szeroko pojeta rola
nieporzadku, ktory moze wynika¢ z (i) rozkladu statystycznego warstw septetowych —
zmiennej odleglo$ci miedzy warstwami septetowymi, (i1) nieporzadku magnetycznego
w warstwach septetowych wynikajacego z zastgpowania Mn jonami Bi, lub (iii)
domieszkowania Mn do skadinagd niemagnetycznych warstw kwintetowych BizTes.
Drugim aspektem, ktory badano w konteksScie zrozumienia magnetyzmu W niniejszych
uktadach topologicznych jest wplyw potozenia poziomu Fermiego na ich wilasciwos$ci

magnetyczne i magnetotransportowe.
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Rozprawa zostata podzielona na 8 rozdziatow. Rozdzial 1 stanowi wprowadzenie do
efektdw topologicznych i zagadnienia topologii w kontekscie elektronowej struktury
pasmowe] cial statych. Rozdzial 2 skupiony jest na magnetycznych izolatorach
topologicznych opartych na zwigzku Bi2Tes domieszkowanym Mn, w ktorych wystepuja
warstwy septetowe MnBi2Tes. Podsumowuje on najnowsze postepy W badaniach
teoretycznych idoswiadczalnych omawianego ukladu magnetycznego izolatora
topologicznego. Porusza rOwniez wyzwania zwigzane Z kontrolg  efektow
magnetotopologicznych wystepujacych w tych materiatach. W Rozdziale 3 omdwiono
techniki eksperymentalne wykorzystane do uzyskania zaprezentowanych wynikéw
doswiadczalnych. Rozdzial 4 zawiera rezultaty analizy skladu chemicznego i badan
struktury krystalicznej probek izolatorow topologicznych nalezacych do rodziny zwigzkow
MnBi2Te4/(Bi2Tes)n, jak rowniez probek magnetycznych izolatoréw topologicznych,
w ktorych warstwy septetowe MnBi2Tes pojawiaja si¢ mniej regularnie. Badania te przede
wszystkim wykazaly obecno$¢ Mn w formie planarnie uporzadkowanych septetéw
MnBi2Tes. ldentyfikacja takiego rodzaju uporzadkowania zostala przeprowadzona
rownolegle z pierwszymi doniesieniami literaturowymi w tym temacie. Nastepnie, glowny
nacisk analizy strukturalnej zostat potozony na okreslenie zaburzen zwigzanych ze
wszechobecnym nieporzadkiem. Zidentyfikowano zastgpowanie Mn jonami Bi ina
odwrot, co prowadzi do deficytu Mn w warstwach MnBi2Tes i domieszkowania Mn do
skadinad niemagnetycznych warstw Bi2Tes. W pierwszej czgéci Rozdzialu 5 wyniki badan
strukturalnych probek MnBi2Tes/(Bi2Tes)n, skorelowane zostaly zich wiasciwos$ciami
magnetycznymi badanymi za pomoca spektroskopii rezonansu ferromagnetycznego.
Wskazano, ze obecno$s¢ Mn w kwintetowych warstwach Bi2Tes powoduje sprzeganie sig
warstw septetowych MnBi2Tes nawet przy duzych wartosciach n (powyzej 3), gdzie
teoretycznie warstwy te powinny by¢ niecoddziatujagce. Dzigki temu uktad jest
stabilizowany ferromagnetycznie w trzech wymiarach. Poza tym zwr6cono uwage na rolg
termicznych fluktuacji spindw na migdzypowierzchniach w ksztalttowaniu magnetycznych
wlasciwosci uktadu. Te obserwacje rzucaja nowe $wiatlo na ferromagnetyzm w probkach
MnBi.Tes/(Bi2Tes)n 0 duzym n, wskazujgc na kwestie wykraczajace poza wczesniejsze
rozwazania skupione gtéwnie na odlegto$ci miedzy warstwami septetowymi.?6:27

Z kolei deficyt Mn w warstwach septetowych MnBiz2Tes powoduje obnizenie
temperatury Curie ponizej warto$ci charakterystycznej dla pojedynczej, ale idealne;,
warstwy MnBi2Tes. Nieporzadek ten réwniez istotnic modyfikuje powierzchniowa

strukture pasmowg tego uktadu. Zostalo to zbadane zuzyciem katowo-rozdzielczej
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spektroskopii fotoemisyjnej i poréwnane z obliczeniami w ramach teorii funkcjonatu
gestosci, CO W sposob szczegdtowy opisano w Rozdziale 6. Otrzymane wyniki podkre$laja
kluczowe znaczenie nieporzadku miedzy warstwami septetowymi oraz W ich obrebie
w kontek$cie opracowywania materiatow z rodziny MnBi2Tes/(Biz2Tes)n do realizacji
kwantowego anomalnego stanu Halla. W drugiej czg¢sci Rozdzialu 5 technika rezonansu
ferromagnetycznego zostata wykorzystana do analizy wplywu poziomu Fermiego na
magnetyzm izolatoréw topologicznych z warstwami MnBi2Tes. Polozenie poziomu
Fermiego modyfikowano poprzez niskotemperaturowe naswietlanie wiazka elektronow,
a nastgpnie realizujac odpowiednie etapy wygrzewania na tej samej probcee. Dzigki temu
podejsciu, mozliwe byto zminimalizowanie wptywu nieporzadku na wyciggane wnioski.
Uzyskane wyniki pokazuja, Ze magnetyzm objetoSciowy nie zalezy od potozenia poziomu
Fermiego, wykluczajac tym samym rolg swobodnych nos$nikow W uporzadkowaniu
ferromagnetycznym  w magnetycznych izolatorach topologicznych  z warstwami
MnBi2Tes. W Rozdziale 7 omowione zostaly pomiary magnetotransportowe
magnetycznych izolatorow topologicznych  z samozorganizowanymi  warstwami
septetowymi, wykonane przed i po ich naswietlaniu. Z tych badan wynika silna zalezno$¢
migdzy objetosciowym wkladem do anomalnego efektu Halla a potozeniem poziomu
Fermiego, co jest konsekwencjag mechanizmu krzywizny Berry'ego. Otrzymane rezultaty
sugeruja, ze mozna efektywnie manipulowa¢ wielko$cia anomalnego efektu Halla —
maksymalizowa¢ anomalne przewodnictwo lub catkowicie je zredukowaé — poprzez
odpowiednie regulowanie potozeniem poziomu Fermiego. Rozdzial 8 zawiera

podsumowanie przedstawionych w rozprawie wynikow.
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1 Wprowadzenie do efektow topologicznych w fizyce materii
skondensowanej

Topologia to dziedzina matematyki skupiajaca si¢ na badaniu wlasciwosci
geometrycznych obiektow, ktoére nie ulegaja zmianom pod wplywem ciaglych
odksztalcen.®® W geometrii, liczba otworéw na zamknictej powierzchni jest $ciSle
powigzana 2z niezmiennikiem topologicznym zwanym genusem (g), ktory pozwala
klasyfikowa¢ roznorodne ksztalty.3® Takie polgczenie informacji geometrycznych
dotyczgcych powierzchni z cechami $cisle topologicznymi zapewnia twierdzenie Gaussa-
Bonneta, ktdre postuluje, ze catka krzywizny Gaussa K(r) po zamknigtej powierzchni
dwuwymiarowej (2D) da zawsze rezultat o warto$ciach dyskretnych:3
K(r)-dS =4n(1 —g). (1.1)

fzamkniqta powierzchnia 2D

Niezmiennik topologiczny jest wlasciwoscia, ktoéra pozostaje stala podczas ciagglych
deformacji. W zwiazku z tym, torus o g = 1 oraz sfera 0 g = 0, nalezg do réznych klas
topologicznych (Rys. 1.1). Topologia stanowi obszerng dziedzing matematyki, ktora
okazuje si¢ mie¢ istotne zastosowanie w rozréznianiu faz materii, zwtaszcza w odniesieniu
do faz elektronowych. Ponizsze wprowadzenie ma na celu przyblizenie koncepcji
topologicznej klasyfikacji izolatorow, bez odwolywania si¢ jeszcze do teoretycznych
sformutowan, ktore zostang omowione W dalszej czesci tego rozdziatu.

Izolator jest materialem posiadajacym przerwe energetyczng, ktéra oddziela stan
podstawowy w pasmie walencyjnym od standw wzbudzonych w pasémie przewodnictwa.
Pozwala to na wprowadzenie pojecia topologicznej rownowaznosci W oparciu 0 zasade
adiabatycznej ciaglosci. Stosowna definicja procesu adiabatycznego, odnoszaca si¢ do
uktadow kwantowo mechanicznych zostata podana przez Maxa Borna i Vladimira Focka
w 1928 r., i stwierdza, ze ,,uktad fizyczny pozostaje W swoim chwilowym stanie wlasnym,
jesli dane zaburzenie dziata na niego wystarczajgco wolno | jesli istnieje przerwa miedzy
wartoscig wilasng aresztg widma Hamiltonianu”. lzolatory sg zatem topologicznie
rownowazne, jesli mozna je przeksztalca¢ w siebie nawzajem przez powolng zmiang
parametréw Hamiltonianu, bez zamykania przerwy energetycznej.36:383% Wynika stad, ze
potaczenie izolatorow nalezacych do roznych klas topologicznych nieuchronnie prowadzi
do przejscia fazowego, podczas Kktorego przerwa energetyczna ulega zamknigciu
(Rys. 1.1. (b)). Fundamentalng tego konsekwencja jest istnienie bezprzerwowych
(metalicznych) standéw przewodzenia na granicy zmiany klasy topologicznej. Takie stany

brzegowe wystepuja na powierzchni styku catkowitego kwantowego stanu Halla i prozni,®
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ktora zgodnie z relatywistyczng teorig kwantowg Diraca mozna traktowaé jak trywialny
izolator.®® To wtasnie catkowity kwantowy efekt Halla (QHE, z ang. quantum Hall effect)
jest pierwszym przyktadem stanu topologicznego, w ktorym to topologiczne whasciwos$ci
jego struktury pasmowej sg Sci$le powigzane z mierzalnymi wielkosciami fizycznymi.
Zrozumienie, ze topologia, obok symetrii, odgrywa kluczowe znaczenie W opisie
wlasciwosci cial staltych, pozwolilo przewidzie¢ i zrealizowa¢ inne nowe fazy
topologiczne, m.in. stan dwuwymiarowego i trojwymiarowego izolatora topologicznego
oraz kwantowy anomalny stan Halla. W niniejszym rozdziale przed oméwieniem wyzej
wymienionych faz topologicznych zostang wprowadzone odpowiednie sformutowania
teoretyczne, ktére umozliwity potgczenie koncepcji topologii z wtasciwosciami struktury

pasmowej ciat statych.

(a)

(b)

Przerwa energetyczna

izolator topologiczny | izolator trywialny

>/

t

zamknigcie przerwy energetycznej

Rysunek 1.1. (a) Powierzchnie sfery i torusa sg rozroznialne topologicznie na podstawie
liczby otwordw w ich ksztalcie. (b) Izolatory sg topologicznie rOwnowazne, jesli moga by¢
przeksztatlcane W siebie nawzajem przez powolng zmiang parametréw (1) Hamiltonianu
H(A) tak, ze przerwa energetyczna nie zostanie zamknigta. Podczas przejscia od izolatora
topologicznego do izolatora trywialnego przerwa energetyczna musi ulec zamknigciu na
powierzchni izolatora topologicznego. To zamknigcie przerwy energetycznej jest
rownowazne Z niecigglym odksztalceniem (tj. zamknigciem otworu) wymaganym do
przeksztalcenia torusa w sfere. Skutkiem zamknigcia przerwy energetycznej jest
pojawienie si¢ bezprzerwowych stanéw na powierzchni izolatora topologicznego.
Fragment panelu (b) zostal zaadoptowany i zmodyfikowany z pracy F. Schindler, Ref.
[40].

1.1 Faza Berry’ego i krzywizna Berry’ego
Faza Berry'ego funkcji falowej elektron6w moze mie¢ istotny wplyw na wiasciwosci

materialow, a jej koncepcja stanowi wyjasnienie dla wielu zjawisk fizycznych, o0 czym
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szczegbtowo pisze, m.in. Di Xiao w publikacji z 2010 roku.** W kontek$cie niniejszej
pracy skupiono si¢ na efektach topologicznych, ktore sa konsekwencja fazy Berry’ego
I manifestuja si¢ W kwantowym efekcie Halla, anomalnym efekcie Halla i jego kwantowej
wersji oraz w spinowym kwantowym efekcie Halla.

Koncepcja fazy Berry'ego jest zdefiniowana w adiabatycznej ewolucji
niezdegenerowanego stanu wlasnego.**? Zgodnie z teorig adiabatyczng uktad kwantowy,
ktory poczatkowo znajduje si¢ W jednym ze swoich stanéw wilasnych oznaczonym jako
[n(R(0))) (gdzie R(t) to zbiér parametréw Hamiltonianu zaleznych od czasu t) i ewoluuje
adiabatycznie, pozostanie przez caly czas procesu W chwilowym stanie wlasnym
Hamiltonianu, H(R(t)). Jedyne, co ulega zmianie podczas tej ewolucji to faza uktadu.

Dlatego stan kwantowy w chwili t mozna zapisa¢ jako:**

n(£)) = exp[—+ [} dt'e,(R(EN] e ED|n(R(D)).  (1.2)
Pierwszy eksponent w Rownaniu 1.2 jest fazg dynamiczng, ktora zwigzana jest
bezposrednio z energig stanu kwantowego 1 jest zalezna od dlugosci trwania procesu
ewolucji. Drugi eksponent z kolei to faza geometryczna lub tzw. faza Berry’ego y,, (R(t)),
ktora zalezy od R imoze by¢ wyrazona jako catlka po trajektorii w przestrzeni
parametrow:4!
Yo = JodR " An(R), (1.3)
gdzie A,,(R) to tzw. potagczenie Berry’ego (z ang. Berry connection) lub wektor potencjalny
Berry’ego:*
An(R) = i(n(R)|Vg|n(R)). (1.4)
Mozna pokazaé, ze A, (R) zalezy od wyboru cechowania.*! W rezultacie, faza Berry’ego
zdefiniowana Rownaniem 1.3 ulega przeksztatceniu na skutek transformacji cechowania.
Na podstawie tej obserwacji sformutowano tez¢ méwiaca, ze mozna wybrac taka ciagla
funkcje wzdluz $ciezki C w przestrzeni parametrow R, aby skumulowana wzdluz tej
trajektorii faza Berry’ego zostala zniwelowana.** W efekcie, przez dtugi czas faza
Berry'ego byta traktowana jako czynnik nieistotny ipomijana w teoretycznych
obliczeniach. Ten stan rzeczy nie byt podwazany az do momentu, gdy Berry w 1984 roku
udowodnil, ze faze y,, nie zawsze mozna zaniedba¢.*? Pokazal, Ze y,, obliczona dla catki po
trajektorii zamknigtej moze podczas transformacji cechowania podlega¢ zmianom jedynie
0 warto$ci bedgce pelnymi wielokrotno$ciami 2m  inie moze by¢ catkowicie
wyeliminowana.**#? Fakt, ze faza Berry'ego dla zamknietej trajektorii jest niezalezna od

wyboru cechowania wskazuje, iz moze mie¢ bezposrednie powigzanie z pewnymi
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obserwowalnymi zjawiskami fizycznymi.
Faza Berry’ego po zamknietej petli W przestrzeni parametrow R dana jest zalezno$cig:*
Yo = §.dR - A,(R). (L5)

Lokalny opis fazy Berry’ego moze by¢ rozpatrywany w kategoriach tzw. krzywizny
Berry’ego. Jesli zamknigta trajektoria C w przestrzeni parametrow R obejmuje
powierzchnie S, to stosujac twierdzenie Stokesa do Rownania 1.5, y,, mozna przeksztalci¢
z catki krzywoliniowej na catke powierzchniowg po S, otrzymujgc tym samym:

Va(t) = §.dR- A, (R) = [.dS- (Vg X 4,(R)) = [ dS-Q,(R), (1L6)
gdzie:
Q,(R) = Vg X A, (R) (1.7)
to wspomniana krzywizna Berry’ego zdefiniowana jako rotacja z wektora Berry’ego.

W przeciwienstwie do wektora potencjalnego Berry'ego, krzywizna Berry'ego jest
niezmiennicza wzgledem cechowania.*’ Poza tym, podczas gdy faza Berry'ego jest
nieodigcznie powigzana z zamknigtg trajektorig, krzywizna Berry'ego jako lokalna
wielkos¢ umozliwia dokladne okreslenie geometrycznych wlasciwosci przestrzeni
parametrow.*

Reasumujac, jesli uktad kwantowy ma niezerowa krzywizng Berry'ego, t0 jej wartosci
nie mozna zmieni¢ za pomocg transformacji cechowania. Fakt, ze krzywizna Berry'ego nie
zalezy od wyboru cechowania moze mie¢ bezposredni wpltyw na mierzalne wielkosci.
W kolejnym rozdziale zostanie omowiony wpltyw krzywizny Berry’ego na dynamike

elektronéw.

1.1.1 Wplyw krzywizny Berry’ego na dynamike elektronow w krysztalach
W przypadku uktadéw najcze$ciej badanych w materii skondensowanej, tj. krysztatdw
z okresowymi warunkami brzegowymi, parametrem, w ktorym ewoluuje stan wlasny, jest
przestrzen pegdu lub strefa Brillouina. Stany wlasne mozna zapisa¢ zgodnie z twierdzeniem

Blocha jako:#
Yni(r) =e ik'run,k (r), (1.8)
gdzie k reprezentuje ped krystaliczny, n odnosi si¢ do indeksu pasma, a u, (r) jest funkcja
periodyczng wzglgdem sieci Bravais.
Wszystkie wyniki przedstawione w Rozdziale 1.1 dotyczace fazy Berry'ego
i krzywizny Berry'ego moga by¢ odniesione do elektronowych struktur pasmowych.
Mianowicie, dla zamknigtej trajektorii C w strefie Brillouina mozna zdefiniowaé faze

Berry’ego dla pewnego stanu Blocha jako:#
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Ya = $. dk - (un (R)|iVy [up (K)). (1.9)
Z kolei krzywizna Berry’ego, ktéora moze by¢ niezerowa dla niektorych pasm
elektronowych wyraza si¢ jako:*
Q (K) = Vi X (uy (K) | iV [y (K))- (1.10)

Warto w tym miejscu jeszcze raz podkresli¢, ze krzywizna Berry’ego stanowi lokalng
wielko$¢ W przestrzeni parametrow uktadu — w rozwazanym kontekscie jest to przestrzen
pedu. Tym samym jest wewnetrzng cechg struktury pasmowej, zalezng tylko i wytacznie
od funkcji falowej. Co wiecej w momencie wprowadzenia koncepcji krzywizny Berry'ego
nie jest juz niezbedne odwotywanie si¢ do zamknigtej petli, poniewaz krzywizna Berry'ego
jest lokalng wielko$cig, niezalezng od wyboru cechowania.*! Z tego wzgledu moze by¢
odzwierciedlona w dynamice elektronow. W przypadku elektronu poruszajacego sig
w zewnetrznym polu elektrycznym E, predko$¢ moze zyska¢ dodatkowy anomalny

sktadnik na skutek niezerowej krzywizny Berry’ego co wyraza si¢ jako:4143
v (k) = ~Vien(k) — ZE X (k). (1.11)

gdzie Q, (k) jest krzywizng Berry’ego dla n-tego pasma. Pierwsza sktadowa z prawej
strony rownania (1.11) to standardowy czton predkosci grupowej, ktory indukuje
przyspieszenie w przestrzeni rzeczywistej, z dominujacg sktadowa roéwnolegla do
przytozonego pola elektrycznego.*® Natomiast czton pochodzacy od krzywizny Berry’ego
generuje predko$¢ W przestrzeni rzeczywistej, ktora jest prostopadta do kierunku
przylozonego pola elektrycznego.**3 Zatem, fenomenologicznie wplyw niezerowej
krzywizny Berry’ego W strukturach krystalicznych mozna poréwna¢ do efektu
dodatkowego pola magnetycznego, ktére zmienia trajektorie elektronu, wprowadzajac
sktadowa predkosci prostopadly do przylozonego pola elektrycznego. To z kolei skutkuje
dodatkowym wktadem do przewodnictwa Halla.

Réwnanie 1.11 wskazuje, ze do kompletnego opisu dynamiki elektronowej, oprocz
energii pasma, potrzebna jest takze krzywizna Berry'ego dla pasm Blocha. Wplyw
krzywizny Berry'ego na wiasciwosci fizyczne jest z kolei zalezny od symetrii krysztatu
i zwigzanym Znig wymogiem symetrii struktury pasmowej. W rzeczywistosci
w wiekszosci uktadow ogolny efekt krzywizny Berry'ego jest niwelowany lub musi
wynosi¢ zero ze wzgledu na symetri¢ elektronowej struktury pasmowej. Stad zasadnicze
staje si¢ ustalenie okolicznosci, kiedy ten wktad nie moze zosta¢ pominigty.

W wyniku operacji odwrocenia czasu (TR z ang. time-reversal) v,,, kw Rownaniu 1.11

beda miaty przeciwny znak. W zwiazku z tym dla uktadow zachowujacych symetri¢ TR

22



spelione jest, ze:

Q, (k) = —Q, (k). (1.12)
Z kolei w wyniku operacji inwersji v,, k 1E zmienig znak. Stad dla uktadu
zachowujgcego symetri¢ inwersyjng RoOwnanie 1.11 wymaga, aby:

Q. (k) = Q,(k). (1.13)
Tym samym w krysztatach, ktére zachowuje zarowno symetric TR jak iinwersyjng
krzywizna Berry’ego zanika. Z drugiej strony w uktadach, ktore tamig symetri¢ TR lub
inwersyjng wktad od krzywizny Berry'ego nie zanika i moze prowadzi¢ do szeregu
istotnych zjawisk fizycznych.** W szczegolnosci, W kontekScie zjawisk omawianych
W niniejszej pracy istotne jest, ze materialy magnetyczne tamig symetriec TR. W efekcie,
pasma w metalach magnetycznych moga mie¢ niezerowe krzywizny Berry'ego. Skutkiem
tego bedzie pojawienie si¢ anomalnych predkosci, skierowanych poprzecznie do
przytozonego pola elektrycznego, co spowoduje wystapienie tzw. wewnetrznego wktadu
do anomalnego efektu Halla (AHE, z ang. anomalous Hall effect).

W tym miejscu warto przytoczy¢ konkretny przypadek uktadu dwupoziomowego,

ktdrego Hamiltonian zawiera pasma rozszczepione spinowo W obecnosci pola wymiany
oraz oddzialywania spinowo-orbitalnego (SO, z ang. spin orbit). Jest on zdefiniowany

nastepujgco:41:44-46

H="K 4 Ak x0) e, - Ao, (1.14)
W powyzszej zaleznosci m oznacza mase efektywna, o jest macierza Pauliego, e,
reprezentuje wektor jednostkowy w kierunku z, A okresla site oddziatywania SO, a A
definiuje pole wymiany.

Widmo energetyczne opisanego modelu sktada si¢ z dwdch pozioméw o energiach

21,2
&4 = hz—:li VA?2k? + A2, ktore s3 rozdzielone przerwa energetyczng wynikajaca

z rozszczepienia SO, co prezentuje Rysunek 1.2. (a). Przerwa ta, o wartosci 24, pojawia
si¢ W szczegolnych punktach energetycznej struktury pasmowej okreslanych jako "avoided
crossings".414546 Wyraz A famie symetrie wzgledem odwrécenia czasu i sprawia, ze uktad
jest ferromagnetyczny. Sam czton A nie generuje jednak pradu Halla, poniewaz tamie
symetri¢ TR jedynie w przestrzeni spinu.*44 Zatem oddziatywanie SO jest niezbedne do
sprzg¢zenia czgsci spinowej z orbitalng.

W analizowanym konteks$cie krzywizne Berry’ego mozna zapisa¢ jako:*

—_ A2A

Q=7 (1.15)

E—
2(A%k2+A2%)2
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Taka forma przedstawienia krzywizny Berry’ego zostata szczegélowo wyjasniona W pracy
Di Xiao z 2010 roku.** Krzywizny Berry’ego dla obu pozioméw energetycznych maja
przeciwne znaki isa skoncentrowane wokot przerwy energetycznej wynikajaca
zrozszczepienia SO. W kolejnym rozdziale zostanie pokazane, ze wklad do
przewodnictwa Halla wynikajacy z krzywizny Berry’ego uzyska si¢ z catkowania po
krzywiznie Berry'ego pasm w strefie Brillouina na poziomie Fermiego. Maksymalna
warto$¢ przewodnosci Halla jest osiggana, gdy poziom Fermiego Er znajdzie si¢ wewnatrz
przerwy powstatej przez oddziatywanie SO, spetiajagc warunek -A < EF < A. W miare
oddalania si¢ Er od tej przerwy, przewodnos¢ Halla szybko maleje. Przy Er < -A stany
energetyczne blisko -A, ktore daja najwickszy wkiad do przewodno$ci Halla sg puste,
natomiast dla ErF > A wktady z dolnego i gérnego pasma si¢ kompensuja. Powyzszg teori¢
przedstawia Rysunek 1.2. Omawiana tendencja krzywizny Berry’ego do silnego
wzmocnienia w obszarach dyspersji energetycznej, gdzie pasma sa rozszczepione przez
oddziatywanie SO, zostanie eksperymentalnie zbadana w Rozdziale 7.2 niniejszej

rozprawy.

(@)
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Rysunek 1.2. Anomalny efekt Halla pochodzacy od krzywizny Berry’ego dla
dwupoziomowego uktadu, ktérego hamiltonian zawiera pasma rozszczepione spinowo
W obecno$ci pola wymiany i oddziatywania spinowo-orbitalnego. (a) Widmo energetyczne
pasm rozszczepionych oddziatywaniem SO. (b) Zaleznos¢ przewodnosci Halla od
potozenia poziomu Fermiego. Rysunek zostaty zaadoptowany i zmodyfikowany z pracy Di
Xiao, Ref. [41].

Krzywizna Berry’ego nie tylko wptywa na potklasyczng dynamikg elektronow
pasmowych, ale rowniez jest $cisle powigzana z materialami topologicznymi. Definiuje
bowiem niezmienniki topologiczne, ktoére pozwalaja na klasyfikacje struktur pasmowych
Z przerwg energetyczng (izolatorow). W kolejnym rozdziale oméwiona zostanie koncepcja
liczby Cherna (C), ktéra jest niezmiennikiem topologicznym dla uktadow tamigcych

symetri¢ TR.
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1.1.2 Liczba Cherna

Liczba Cherna zdefiniowana jest jako catka z krzywizny Berry'ego po zamknigtej
powierzchni.3®3° Powierzchnig, po ktore;j si¢ catkuje, moze by¢ cata przestrzen parametréw
lub jej podzbidr, oile bgdzie ona zamknigta. W rozwazanym przypadku przestrzenia,
w ktorej ewoluuje stan wiasny jest przestrzen pedu lub strefa Brillouina. Sytuacja, kiedy
catkowanie Q,, (k) odbywa si¢ po przestrzeni dwuwymiarowej jest najbardziej zblizona do
teorii Gaussa- Bonneta znanej z geometrii (patrz wst¢p do Rozdzialu 1.1, Rownanie 1.1).
W tym przypadku, z uwagi na periodycznos$¢ k w przestrzeni odwrotnej strefa Brillouina
ma topologi¢ torusa, a krzywizna Berry’ego jest rzeczywiscie krzywizna, analogicznie do
krzywizny Gaussa.** W tej sytuacji catkowanie krzywizny Berry’ego po zamknietej
powierzchni, ktorg jest dwuwymiarowe pasmo elektronowe w strefie Brillouina, da tylko
warto$ci dyskretne:

Sy @n()d? ke = 21, (1.16)
gdzie c,, to niezmiennik Cherna dla danego pasma. Catkowita liczba Cherna bgdaca suma
¢, 0d wszystkich zapelionych pasm materiatu 2D wyraza si¢ jako:
C = X zapetione pasman Cn (1.17)
i ma bezposrednie powigzanie z mierzonymi wielko$ciami fizycznymi, jako ze jest
proporcjonalna do przewodnosci Halla. Mianowicie, przewodno$¢ Halla dla izolatora
obliczana jest poprzez catkowanie predkosci poprzecznej (~ Q,(k)) po wszystkich
stanach w zapetionych pasmach co daje:
e? d*k

=T Lerapenineasman | @2

e? e?
2nh Zzape{nione pasman Ch = 21h C . (1-18)

Q, (k) =

Oznacza to, ze W izolatorze 2D z niezerowg liczbg Cherna przewodno$¢ Halla jest
skwantowana. Za pomocg powyzszego rownania (1.18) wyjasniono topologiczny aspekt
kwantowego efektu Halla,*” co zostanie doktadniej oméwione w kolejnym rozdziale
niniejszej pracy. Ta sama formuta W p6zniejszym czasie pozwolita rozpozna¢ topologiczna

natur¢ wewnetrznego wktadu do anomalnego efektu Halla, G,‘ff E 48 Ten wewnetrzny wktad

w AHE mozna traktowa¢ jako ,nieskwantowang” wersje kwantowego efektu Halla.

W og6lInosci jego przewodno$é opisuje nastepujgca zalezno$é:4
2 . dk
oA = e[ €@, (119)

(@3

gdzie f (&) oznacza rozktad Fermiego-Diraca.
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1.2 Calkowity kwantowy efekt Halla
Catkowity kwantowy efekt Halla wystepuje, gdy dwuwymiarowy gaz elektronowy
zostanie umieszczony w silnym, prostopadtym do plaszczyzny probki polu
magnetycznym.® Woéwczas kwantowanie kotowych orbit elektrondw 2z czestoécia

cyklotronowa w,. prowadzi do pojawienia si¢ Skwantowanych pozioméw Landaua
Z energia E,, = hw, (m + %) Jesli M poziomow Landaua jest zapelionych, areszta

pustych wtedy stany zajete | puste oddzielone sg przerwa energetyczng, tak jak ma to
miejsce w izolatorze (Rys. 1.3. (a)). Jednak w przeciwienstwie do izolatora stan QHE

cechuje si¢ skwantowang przewodnos$cig Halla:

_ Me? (1.20)

OH = Zan

ilekro¢ energia Fermiego lezy W przerwie energetycznej miedzy poziomami Landaua, lub
nawet jesli znajduje sie na zlokalizowanych stanach od sasiednich pozioméw Landaua.*®
Wyniki eksperymentu wskazujace na tak doktadng kwantyzacje (zmierzong z doktadnoscia
do 10°° eiz) sa niezwykle, poniewaz W rzeczywistym uktadzie wystepuja réznego rodzaju
dodatkowe  oddzialywania, wynikajace np. z oddzialtywan elektron-elektron,
zanieczyszczen, kwasi- dwuwymiarowos$ci, potencjalow podloza, jak roéwniez ze
skonczonej wielkosci probek. Okazuje si¢, ze wszystkie one nie maja wplywu na
przewodnos¢ Halla a tak doktadna kwantyzacja jest konsekwencja topologicznego aspektu
QHE. Uktad QHE z poziomem Fermiego lezagcym pomiedzy sgsiednimi poziomami
Landaua, mozna postrzega¢ jako szczegdlny przyklad izolatora, ktorego elektronowa
struktura pasmowa nie jest topologicznie rownowazna do tej trywialnego izolatora, badz
prozni.®® Topologiczng cechg odrozniajacy elektronowe struktury pasmowe materiatow, ze
ztamang symetrig TR, jest wspomniana juz liczba Cherna. Jest ona proporcjonalna do catki
Z krzywizny Berry’ego po strefie Brillouina (Rownania 1.16 i1.17), i jest rowna 0 dla
catkowicie zapelnionego trywialnego pasma, natomiast dla poziomu Landaua przyjmuje
warto$¢ 1. Fakt, ze to co odrdznia stan QHE od stanu trywialnego izolatora jest kwestig
topologii, zostato wyjasnione przez Thoulessa, Kohmoto, Nightingale’a i den Nijsa.*” To
oni, przy uzyciu Formutly 1.18, wykazali bezposredni zwiazek przewodnictwa Halla stanu
QHE z liczbg Cherna.

Tym samym wktad pojedynczego wypetnionego pasma n do oy okreslony jest przez
liczbe catkowita zwigzang z niezmiennikiem topologicznym. Warto przypomnieé, ze

topologiczny charakter wzoru na ¢, (1.16) implikuje, ze przewodnictwo od
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poszczegblnych pasm pozostanie niezmienione, gdy potencjat zostanie zmodyfikowany
w taki sposob, ze pasmo n pozostanie niezdegenerowane. W przypadku gdy dwa pasma
stykaja si¢ ze sobg przy zmiennym potencjale, nadal mozna oczekiwaé, ze suma
przewodnictwa Halla pozostanie niezmieniona.®® Jednakze przewodnictwo kazdego
Z pasm moze nie zosta¢ zachowane, jesli pasma te ponownie si¢ rozdzielg.>!

Reasumujac liczba Cherna, awiec iprzewodnictwo Halla, jest topologicznym
niezmiennikiem klasyfikujacym struktury pasmowe z przerwa energetyczng. Prostym
analogiem do topologicznego réwnowaznika Cherna klasyfikujacego izolatory jest
wspomniany we wprowadzeniu do tego rozdziatu genus g, ktory stuzy do topologicznej

klasyfikacji dwuwymiarowych powierzchni (Rys. 1.3. (b)).

(a) (b)
1Eg
I /\ () C=0
— | izolator trywialny
-n/a 0 T/
Cc=1
QHE
E -
"
-n/a 0 K n/a

Rysunek 1.3. (a) Zapelnione poziomy Landaua sg oddzielone przerwa energetyczng hw,
podobnie jak ma to miejsce w strukturze pasmowej izolatora, gdzie przerwa energetyczna
Ec oddziela pasma zapelnione od pustych. (b) Powierzchnie roznigce si¢ migdzy sobg
niezmiennikiem topologicznym, tzw. genusem. Dla sfery g = 0, adla torusa g = 1. (c)
Liczba Cherna C rozrozniajaca dwa stany izolatorow jest podobnie jak genus
niezmiennikiem topologicznym. Skutkiem czego na powierzchni styku miedzy
kwantowym stanem Halla a izolatorem trywialnym wystepuja chiralne stan krawedziowe
z C = 1. Panele (a) i (c) zostaly zaadoptowane i zmodyfikowane z pracy M. Z. Hasan &
C. L. Kane, Ref [39].

Podstawowa konsekwencja topologicznej klasyfikacji izolatorow jest istnienie
metalicznych stanéw przewodzacych na powierzchni styku, gdzie nastgpuje zmiana
topologicznego rownowaznika. Takie stany krawg¢dziowe wystepuja miedzy stanem QHE
(C = 1) aproznig (C = 0),% ktora jest topologicznie rownowazna z kazdym trywialnym

izolatorem (Rys. 1.3. (c)). Stany te odpowiadaja za skwantowang przewodno$¢ QHE,
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2
poniewaz wktad kazdego z nich to % Zatem liczba Cherna jest rowna liczbie stabilnych,

bezprzerwowych standw brzegowych i jednocze$nie reprezentuje warto$¢ skwantowanej
2
przewodnosci Halla wyrazonej w jednostkach % Stabilnos¢ stanéw brzegowych wynika

z topologicznych wlasciwosci objetosci stanu QHE. Istotg tej topologicznej ochrony jest
przestrzenne rozdzielenie stopni swobody elektronu na przeciwlegtych krawedziach
prébki. W standardowym jednowymiarowym kanale przewodnictwa, elektrony maja
zdolno$¢ do poruszania si¢ zarowno W prawo, jak i w lewo. Jednakze w przypadku QHE
sytuacja jest inna: elektrony na jednej krawedzi poruszaja si¢ tylko w jednym kierunku, na
przyktad w prawo, podczas gdy na drugiej krawedzi poruszaja si¢ wylacznie w Kierunku
przeciwnym. Taki ukierunkowany ruch okreslany jest mianem chiralnosci stanow
brzegowych. W efekcie, rozpraszanie wsteczne jest ttumione, gdyz elektron na danej
krawedzi nie moze zmieni¢ Kierunku ruchu. Fluktuacje potencjatu przy krawedzi probki
mogag powodowaé¢ odchylenie kanatOw krawedziowych w kierunku obszaru
objetosciowego. Jednakze, umiejscowienie tych kanatéw na przeciwnych brzegach probki,
a wiec ich makroskopowy rozdziat skutecznie thumi rozpraszanie wsteczne, poniewaz nie
ma w ich lokalnym otoczeniu wystarczajacej gestosci stanow dla stanéw odbitych.52-54
Warto zaznaczy¢, ze stan catkowitego QHE zdefiniowany przez liczbe Cherna jest fazg
topologiczng istniejaca na skutek przylozonego silnego zewngtrznego pola
magnetycznego, famie wigc symetrie TR. W celu praktycznego wykorzystania transportu
elektrycznego przez chiralne stany brzegowe w urzadzeniach elektronicznych o wysokiej
sprawno$ci energetycznej dazy si¢ do stworzenia uktadu, ktory realizuje kwantowy
anomalny efekt Halla (QAHE z ang. quantum anomalous Hall effect) — skwantowang
wersje AHE. W QAHE stany QHE istniejg nawet w zerowym polu magnetycznym, co
eliminuje konieczno$¢ generowania pozioméw Landaua oraz spehienia niekiedy
rygorystycznych wymagan dotyczacych ruchliwosci probek.>® Przez dlugi czas wysitki
zmierzajgce do osiggni¢cia QAHE pozostawaly bezskuteczne. Powodem tego jest to, ze
anomalne przewodnictwo Halla nie jest skwantowane w metalach, poniewaz pasmo
walencyjne jest czeSciowo zapelnione, a zatem catka z krzywizny Berry’ego nie obejmuje
calej strefy Brillouina, z kolei izolatory magnetyczne z niezerowg liczba Cherna sa rzadko
spotykane. Przetom nastgpit wraz z odkryciem nowej klasy materii topologicznej jaka sg
izolatory topologiczne (Tl z ang. topological insulators), ktora zdefiniowana jest przez
inny niezmiennik topologiczny, mogacy istnie¢ przy zachowaniu symetrii TR.

W kolejnych dwoéch rozdziatach zostang przedstawione najwazniejsze wilasciwosci
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dwuwymiarowych (2D) i trojwymiarowych (3D) izolatoréw topologicznych, natomiast

w Rozdziale 1.5 zostanie oméwiona idea realizacji QAHE w tréjwymiarowym TI.

1.3 Kwantowy spinowy efekt Halla, izolator topologiczny 2D

Po zrozumieniu topologicznej natury kwantyzacji w zjawisku Halla zaczeto poszukiwac
faz topologicznych, ktére mogg istnie¢ bez przylozenia zewnetrznego pola magnetycznego
tamigcego symetric TR. Przetom nastgpit w 2005 roku, kiedy to po raz pierwszy
przedstawiono koncepcje niemagnetycznego izolatora topologicznego 2D, realizujgcego
kwantowy spinowy efekt Halla (QSHE, z ang. quantum spin Hall effect), ktéry nie wymaga
obecnosci pola magnetycznego do indukowania cech topologicznych.?-% Model sktada
si¢ zasadniczo z dwdch kopii kwantowego izolatora Halla o przeciwnym przewodnictwie
Halla, przeciwnym spinie oraz przeciwnym kierunku pola magnetycznego. Taka
konfiguracja generuje chronione symetrig TR helikalne stany krawedziowe, w ktorych
nosniki 0 przeciwnych spinach propaguja si¢ W odwrotnych kierunkach (Rys. 1.4. (a)).
Zatem w QHSE, w przeciwienstwie do QHE, elektrony na danej krawedzi mogg
przemieszczac si¢ W obu kierunkach. Sprzezenie spinu z ruchem orbitalnym jest efektem
relatywistycznym najbardziej uwydatnionym w oddziatywaniach z ciezkimi atomami.
Pomimo, ze oddziatywanie spinowo-orbitalne istnieje we wszystkich materiatach, nie
kazdy z nich jest izolatorem topologicznym. W 2006 roku Bernevig, Hughes i Zhang
zaproponowali ogdlny mechanizm znajdowania izolatorow topologicznych jednoczesnie
przewidujac, ze studnie kwantowe tellurku rteci (HgTe) sg izolatorem topologicznym
powyzej pewnej krytycznej grubosci dc.>” Mechanizmem tym jest inwersja pasm, ktora
polega na odwrdéceniu standardowej kolejnosci pasma walencyjnego i przewodnictwa, co
jest efektem silnego oddziatywania spinowo-orbitalnego.>’

W typowych potprzewodnikach pasmo przewodnictwa jest utworzone z elektronéw na
orbitalach s, podczas gdy pasmo walencyjne tworzg elektrony na orbitalach p. Jednak
w przypadku niektorych zwigzkow, jak HgTe, sktadajgcych sie z cigzkich atomdw,
sprzg¢zenie spinowo-orbitalne (SOC, z ang. spin-orbit coupling) jest na tyle silne, ze pasmo
powstate z orbitali p (I'y) zostaje wypchnigte powyzej pasma uformowanego z orbitali s
(Te), co skutkuje odwrdcong strukture pasmowg (Rys. 1.4. (b)). Studnie kwantowe HgTe
mozna uzyskaé przez umieszczenie materiatu HgTe pomiedzy warstwami tellurku kadmu
(CdTe), ktory ma podobng stalg sieci natomiast duzo stabsze SOC. Kiedy warstwa HgTe
jest cienka, studni¢ kwantowg cechuje normalny porzadek pasm, 0 ktorym decyduje CdTe
(Rys. 1.4. (b)). Wowczas podpasmo przewodnictwa typu s (E1) znajduje si¢ powyzej
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podpasma walencyjnego typu p (H1). Z kolei dla szerokiej studni wystepuje odwrotna
kolejnos¢ podpasm.®” Grubos¢ warstwy HgTe potrzebnej do inwersji pasm przewidziano
na dc ~ 6.4 nm. To teoretyczne zalozenie zostalo potwierdzone w 2007 roku w pracy
Koniga, gdzie zaobserwowano kwantyzacje przewodnictwa podluznego do warto$ci 2e?/h
(wktad od dwoch krawedzi studni kwantowej, po €%h od kazdej) w zerowym polu
magnetycznym, co jest zatem zgodne z transportem kwantowym przez helikalne stany
krawedziowe (Rysunek 1.4. (c)).’
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Rysunek 1.4. (a) Helikalne stany krawedziowe, ktore powstajg na powierzchni styku stanu
QSHE i trywialnego izolatora, niezmiennik v to rownowaznik topologiczny klasyfikujacy
izolatory topologiczne Zz. (b - ¢) Eksperyment na studniach kwantowych HgTe/CdTe. (b)
U gory: objetosciowa struktura energetyczna dla HgTe i CdTe w poblizu punktu I', u dotu:
studnia kwantowa CdTe-HgTe-CdTe w rezimie normalnym oraz W rezimie odwroconym.
Dla studni kwantowych cienszych niz grubo$¢ krytyczna d < d., energia podpasma
przewodnictwa 0 najnizszej energii, E1, jest wyzsza niz energia podpasma walencyjnego
0 najwyzszej energii, H1. Natomiast dla d > d, kolejnos¢ pasm H1 i E1 jest odwrocona.
Panel (b) zostal zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy B. A. Bernevig i in. Ref [57]. (c)
Rezystancja dwoch par kontaktow zmierzona w funkcji napigcia bramki, ktore steruje
potozeniem poziomu Fermiego przez przerwe W objetosci. Probka I, dla ktérej d < d,
wykazuje zachowanie izolujace, podczas gdy probki III i1V pokazujg skwantowany
transport zwigzany ze stanami krawedziowymi. Panel (C) zostal zaadaptowany
i zmodyfikowany z pracy Konig i in., Ref [7].
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Topologiczna ochrona bezprzerwowych stanow krawedziowych

Pojawienie si¢ bezprzerwowych standw brzegowych w QSHE wynika ze zmiany
kolejnosci pasm W objegtosci struktury pasmowej, co jest efektem silnego oddziatywania
spinowo-orbitalnego. Niemniej jednak to nie jest jedyny wymog, ktory musi zostaé
spelniony, aby zaistniala faza dwuwymiarowego izolatora topologicznego. Jako ze uktad
QSHE jest symetryczny wzglgdem odwrdcenia czasu, catkowita liczba Cherna materiatu
2D (zsumowana po wszystkich zapelnionych pasmach) musi wynosi¢ 0, poniewaz
spetniony jest warunek, ze Q,(—k,) = — Q,(k,) (Rozdzial 1.1.1).%° Liczba Cherna nie
moze zatem stuzy¢ do klasyfikacji faz topologicznych, w ktérych zachowana jest symetria
TR. Do opisu klas topologicznych uktadow z symetrig TR przypisano inny réwnowaznik
topologiczny jakim sa liczby Z2.5° Dwuwymiarowy izolator topologiczny opisany jest
jedna liczbg topologiczng Z2, ktéra moze przyjmowac jedynie wartos¢ 0 lub 1, co 0znacza,
ze bezprzerwowe stany brzegowe sa odpowiednio topologicznie trywialne lub
topologicznie chronione. Kluczem do zrozumienia tej nowej klasy topologicznej jest
zbadanie roli symetrii TR dla czastek o spinie %. W przypadku czastek 0 spinie
potéwkowym, wieloczagstkowy operator odwrdcenia czasu podniesiony do kwadratu ma
warto$é minus jeden, 72 = —1.50 Wiasciwosé ta ma fundamentalne znaczenie i prowadzi
do twierdzeniem Kramersa, ktore stanowi, ze dla kazdej energii w uktadzie 0 nieparzystej
liczbie czgstek 0 spinie poldowkowym istnieja co najmniej dwa stany zdegenerowane.
Ponadto, elementy macierzowe zaktocen jednoczastkowych, ktore sg niezmiennicze wobec
symetrii TR, pomiedzy dwoma zdegenerowanymi Stanami Kramersa muszg zanikaé
identycznie.®*®! Tym samym wszelkie rozpraszania wsteczne lub hybrydyzacja migdzy
stanami tworzagcymi pary Kramersa sg zabronione. Stabilno$¢ standw brzegowych
w QSHE wynika bezposrednio z wlasciwosci T2 = -1 dla czastek o spinie %. Przeciwnie
poruszajace si¢ stany na tej samej krawedzi tworza pary Kramersa.>®® Oznacza to, ze
zadne zaburzenie zachowujace symetrie¢ wzgledem odwrdcenia czasu nie moze
spowodowac rozproszenia wstecznego helikalnego stanu brzegowego. W efekcie kazdy
heliakalny stan krawedziowy dostarcza przewodnictwa podtuznego 0 wartosci e?/h. Zatem
podczas gdy w QHE mechanizmem umozliwiajgcym przestrzenne rozdzielenie ruchu
elektronow na krawedziach probki jest zewngtrzne pole magnetyczne, w QSHE osiagnigte
jest to za sprawa SOC, ktore zachowuje symetrie TR.3956.62

W kontek$cie energetycznej struktury pasmowej, twierdzenie Kramersa postuluje
przecinanie si¢ stanow krawedziowych w punktach pedu w strefie Brillouina, ktore sg

niezmiennicze w czasie. W tych osobliwych punktach (k = + mn/a, 0) widmo musi by¢
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podwdjnie zdegenerowane, natomiast dla innych wartosci k degeneracja jest zniesiona na
skutek sprzezenia spinowo-orbitalnego.® Istnieja dwie mozliwosci potaczenia punktow
k=0 ik==xm/a, atym samym przecigcia przez stany krawedziowe lezacego W przerwie
energetycznej poziomu Fermiego, Rysunek 1.5. (a) — (b).>° Gdy pary Kramersa przecinaja
poziom Fermiego parzysta liczbe razy, przemieszczenie poziomu Fermiego moze
wyeliminowaé wszystkie punkty przecigcia (Rys. 1.5. (a)). W tym wypadku stany sg
podatne na zaburzenia i w konsekwencji trywialne topologicznie (Z2 = 0). W drugim
przypadku, gdy pasma przecinajg poziom Fermiego nieparzystg liczbg razy, przecigcie
poziomu Fermiego jest zawsze zapewnione (Rys. 1.5. (b)). Prowadzi to do obecnosci
bezprzerwowych stanéw elektronowych, niewrazliwych na niemagnetyczne zaburzenia
i topologicznie chronionych symetrig TR (Z2 = 1). Do wyznaczenia niezmiennika Z2 mozna
postuzy¢ sic wieloma rownowaznymi formutami matematycznymi.>®63-69 W szczegolnosci
zaproponowana przez L. Fu i C. L. Kane metoda wyznaczania niezmiennika Zz jest
w praktyce bardzo zblizona do obliczania liczby Cherna. Przedstawiona przez nich formuta

wyraza si¢ nastepujacym wzorem:53
1
Zy = zanajetych pasm (%BZATL -dk — f%BZ ﬂndzk) =0lub1, (1.21)

gdzie catkowanie po krzywiznie Berry’ego odbywa si¢ po potowie strefie Brillouina,
a calkowanie po wektorze potencjalnym Berry’ego odbywa si¢ wokol polowy granicy
strefy Brillouina. Tak wiec faza Berry’ego definiuje zarowno niezmiennik topologiczny

dla uktadow zachowujacych jak i famigcych symetri¢ TR.

a b
( )E Pasmo Przewodnictwa ( )E Pasmo Przewodnictwa
Efp Ep:
Pasmo Walencyjne Pasmo Walencyjne
) k ! /a0 k wla

Rysunek 1.5. Stany elektronowe na krawedzi dwuwymiarowego izolatora topologicznego
Z2 0 r6znym sposobie polaczenia. Jako ze uktad zachowuje symetri¢ TR, pokazana jest
potowa strefy Brillouina. Dla przypadku (a) stany powierzchniowe przecinaja poziom
Fermiego Er parzysta liczbe razy itakie ich polaczenie jest topologicznie trywialne
(Z2=0). Zkolei w (b) liczba punktow przecie¢ Er jest nieparzysta, co prowadzi do
topologicznie chronionych, bezprzerwowych stanéw na granicy (Z2 = 1). Rysunek ten
zostal zaadoptowany | zmodyfikowany z pracy M. Z. Hasan & C. L. Kane, Ref [39].
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Na zakonczenie tego rozdzialu warto podkresli¢, ze w odroznieniu od stanu QHE
stabilnos¢ kwantyzacji przewodnictwa w QSHE jest bardziej problematyczna. Jak
wspomniano wczesniej W przypadku zaburzeh niemagnetycznych, ktére zachowuja
symetri¢ odwrocenia czasu, stany krawedziowe QSHE sg odporne na jednoczastkowe
rozpraszanie wsteczne. W takim kontek$cie konwersja modu helikalnego na jego
odpowiednik w dublecie Kramersa nie jest dozwolona bez zmiany spinu. Niemniej jednak,
realne wlasciwosci transportowe uktadow QHSE okazujg si¢ bardziej skomplikowane niz
przedstawiony powyzej obraz jednoczastkowy. Oczekiwana warto$¢ przewodnictwa 2e2/h
zostata dotychczas potwierdzona eksperymentalnie jedynie dla prébek o niewielkich
rozmiarach: w przypadku studni kwantowej HgTe”7? oraz studni kwantowe]j InAs/GaSb"*
dtugos$¢ kanatu przewodzenia miata ponizej 10 um, a w przypadku monowarstwy WTe2"?
nie przekraczala 100 nm. Wskazuje to na obecno$¢ procesOw rozpraszania
wieloczastkowego fermiondw helikalnych, ktére moga wystapi¢ bez zmiany stanu
topologicznego w objetosci lub zerwania symetrii TR. Chociaz przedstawiono wiele
potencjalnych mechanizméw odpowiedzialnych za zlamanie kwantyzacji przewodnictwa
w ukladach QHSE, zaré6wno W obecnosci domieszek niemagnetycznych,®:7282 jak
i magnetycznych,8%! to pelne zrozumienie wynikow eksperymentalnych wcigz jest
przedmiotem intensywnych badan. Tym samym, aby w praktyce wykorzysta¢
bezdyssypacyjny kanaty przewodnictwa warto si¢ skupi¢ na uktadach realizujgcych
chiralne stany krawedziowe, charakteryzujace si¢ wicksza stabilnosciag. Wiasnie
tréjwymiarowe izolatory topologiczne, opisane w nastgpnym rozdziale, oferuja mozliwo$¢

realizacji takich stanéw. Szczegoty tej kwestii zostang omowione w Rozdziale 1.5.

1.4 lzolator topologiczny 3D

Niezmiennik topologiczny Z> ma nietrywialne uogolnienie do wyzszych wymiarow,
ktdre prowadzi do realizacji trojwymiarowych izolatorow topologicznych. Charakteryzuja
si¢ One przerwa energetyczng W SWojej objetosci i bezprzerwowymi stanami 2D na
powierzchni.®59293 W kontekscie struktury pasmowej przejscie z uktadu 2D do 3D jest
Scisle zwigzane z ewolucjag dwdch jednowymiarowych pasm Diraca, typowych dla
helikalnych stanow krawedziowych, do cigglych stozkdw Diraca reprezentujgcych stany
powierzchniowe (Rys. 1.6).

W przypadku standw powierzchniowych izolatoroéw topologicznych, nie obserwuje si¢
degeneracji spinowej, z wyjatkiem punktu Diraca. Poniewaz stany W K i -k majg przeciwne

spiny, spin musi obraca¢ si¢ wraz z k wokot stozka Diraca (Rys. 1.6. (a)).
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Niedtugo po teoretycznych przewidywaniach, faza izolatora topologicznego 3D zostata
potwierdzona miedzy innymi W zwigzkach Bi2Sbs iBi2Tes?® Eksperymentalna
weryfikacja byta mozliwa dzigki katowo-rozdzielczej spektroskopii fotoemisyjnej
(ARPES, zang. angle-resolved photoemission spectroscopy), ktora pozwala na
obserwacj¢ powierzchniowej elektronowej struktury pasmowej badanego krysztatu.
Pomiary ARPES uwidocznily liniowg dyspersje Diraca stanow powierzchniowych
(Rys. 1.6. (b)) oraz przerwe energetyczng W objetosci.

W przypadku izolatoréw topologicznych 3D, podobnie jak dla uktadow 2D, mozna
zdefiniowa¢ niezmiennik topologiczny Z2, jednak wtym przypadku jest on bardziej
ztozony. W dwdch wymiarach Z2 jest interpretowane w kategoriach liczby par Kramersa
(Rozdzial 1.3), ktore przecinajg energie Fermiego, Er. Z kolei w trzech wymiarach liczba
Z> jest opisywana przez cztery niezalezne niezmienniki topologiczne vo, vi, v2 i vs i jest
interpretowana jako liczba zdegenerowanych przecie¢ pasm Kramersa (z ang. Kramer'’s
degenarete band crossings) na powierzchni objetosci.?>°* Niezmiennik vo jest tzw. silnym
niezmiennikiem topologicznym, natomiast vi, vz oraz vs to tzw. niezmienniki stabe.
Niezmiennik topologiczny vo okresla czy powierzchnia Fermiego zawiera parzysta, czy
nieparzystg liczb¢ punktéw degeneracji Kramersa. W przypadku, kiedy liczba punktow
degeneracji jest nieparzysta, to vo=1 iuktad jest silnym izolatorem topologicznym.
Wowczas wszystkie stany powierzchniowe sg topologicznie chronione. Jesli vo= 0,
av, + v, + v; # 0 wtedy badany uktad nazywany jest stabym izolatorem topologicznym,
w ktérym to chronione topologicznie stany powierzchniowe wystepuja tylko na niektorych
zakonczeniach powierzchni. Natomiast kiedy kazdy niezmiennik vi ma wartos¢ 0, to uktad
jest izolatorem trywialnym.%294 Zaréwno Bi2Ses jak i Bi2Tes nalezg do silnych izolatoréw

topologicznych.
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Rysunek 1.6. Struktura elektronowa izolatora topologicznego 3D. (a) U gory: dyspersja
Diracowska charakteryzujgca bezmasowy stan powierzchniowy jest $cisle skorelowana
z kierunkiem spinu i kierunkiem pedu. Pasmo stanu powierzchniowego 0 charakterze
heliakalnym taczy ze soba objetosciowe pasmo walencyjne i objgtoSciowe pasmo
przewodnictwa. U dofu: obraz standw powierzchniowych izolatora topologicznego 3D
w przestrzeni rzeczywistej. (b) Powierzchniowa struktura energetyczna Bi2Tes zmierzona
dzigki technice ARPES. Pomiary uwidocznily liniowa dyspersje stanow
powierzchniowych (stozek Diraca). Panel (a) zostal zaadaptowany izmodyfikowany
z pracy Y. Tokurai in., Ref. [95]. Panel (b) zostat zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy
Y. L. Cheniin., Ref. [9].

1.5 Kwantowy anomalny efekt Halla
Kwantowy anomalny efekt Halla (QAHE, z ang. quantum anomalous Hall effect) zostat
po raz pierwszy zaproponowany w 1988 roku.'* W swojej pracy Haldane przewiduje, ze
QAHE moze wystgpi¢c w sieci grafenowej ze zmiennym wewngtrznym polem
magnetycznym.** W tym wypadku, poniewaz zmienne przestrzennie pole magnetyczne

tamie symetric TR, liczba Cherna jest niezerowa. W efekcie czego skwantowana

2
przewodnos¢ Halla oy = %C zC = 1 moze wystgpi¢ bez koniecznosci tworzenia

pozioméw Landaua. Niemniej jednak w praktyce taki ukfad jest trudny do realizacji.
Dopiero odkrycie izolatorow topologicznych 3D ponownie wzbudzito zainteresowanie
zagadnieniem QAHE, poniewaz zaproponowano, ze moze 0n wystapi¢ W magnetycznych

izolatorach topologicznych (MTI, z ang. magnetic topological insulators).
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Trojwymiarowy izolator topologiczny, bez wprowadzenia magnetyzmu, charakteryzuje
si¢ przerwg energetyczng W objetosci oraz topologicznymi, bezprzerwowymi stanami
powierzchniowymi, ktore chronione sg symetrig TR (Rys. 1.6). W przypadku
wprowadzenia do uktadu uporzadkowania magnetycznego z fatwg osig namagnesowania
skierowang prostopadte do powierzchni prébki, TR zostanie ztamana. W efekcie tego
nastgpi otwarcie si¢ przerw energetycznych na gornej idolnej powierzchni izolatora
topologicznego 3D. W rezultacie kazda ztych powierzchni przeksztatci si¢ w fazg
Z niezerowg liczbg Cherna, co ilustruje Rysunek 1.7. Ze wzglgdu na odwrotng lokalng
podstawe zdefiniowang wzgledem kierunku normalnego 7 (Rys. 1.7. (a)), zmodyfikowane
Hamiltoniany dla diracowskich stanéw powierzchniowych na gornej i dolnej powierzchni
mozna zapisa¢ jako:%>%

H = tvph(—kys, + kyesy) + A,y (1.22)
gdzie + oznacza powierzchni¢ gorng/dolng, vy jest predkoscig Fermiego, s; to macierz

Pauliego dla spinu, natomiast A, s, to czton masowy. Masywne fermiony Diraca na gornej

. . . . . . A L . .
i dolnej powierzchni maja przeciwne masy iv—j.% Poniewaz powierzchnie boczne
F

w uktadzie magnetycznego izolatora topologicznego 3D sg rownolegle do momentow
magnetycznych, ich topologiczne pasma powierzchniowe pozostaja bezmasowe
(bezprzerwowe). Stad bezprzerwowa powierzchnia boczna pelni role §ciany domenoweyj,
ktora oddziela dwie topologicznie rozne fazy (Rys. 1.7). W skrajnym przypadku, gdy
probka ma znikomg grubos¢ wzdhuiz kierunku z asprzezenie miedzy gorng idolng
powierzchnig zostanie pominigte, WOwczas System jest lokalnie rownowazny strukturze
$ciany domenowej, w ktorej masa fermionu Diraca zmienia znak z dodatniego na ujemny
(Rys. 1.7. (b)).*® Wymuszona zmiana topologii pasma prowadzi do zamkniecia przerwy
energetycznej wokol $ciany domenowej |powstania bezprzerwowego modu na
powierzchni styku dwoéch réznych faz topologicznych. Mod ten tworzy idealny,
jednowymiarowy chiralny kanal krawedziowy o0 skwantowanej przewodnosci e?/h
(Rys. 1.7. (b)).

Gdy grubos¢ probki wzdtuz kierunku z jest skonczona, dwa obszary z masywnymi
fermionami Diraca sg oddzielone skonczonym obszarem z bezmasowymi fermionami
Diraca, co odpowiada konfiguracji pokazanej na Rysunku 1.7. (c). W tym przypadku
elektrony w obszarze metalicznym utworza podpasma na skutek uwiezienia migdzy
izolujacymi domenami. Wszystkie podpasma przecinajace powierzchni¢ Fermiego beda

mialy wplyw na wlasciwosci transportowe iutworzg efektywny chiralny stan
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krawedziowy.%® Tym samym na granicy miedzy powierzchnig boczng a powierzchnig

gorna/dolng zostang uwi¢zione potowkowo skwantowane, chiralne kanaty krawedziowe,
2
kazdy o0 przewodnosci oy = i:—h.% Znak przewodno$ci zalezy od kierunku

namagnesowania. Gdy momenty magnetyczne na gornej i dolnej powierzchni majg ten sam
zwrot, dochodzi do sumowania stanéw chiralnych, co prowadzi do catkowitej liczby
Cherna rownej 1. W efekcie uzyskuje si¢ stan QAHE (Rys. 1.8. (2) i (b)). Natomiast, jesli
momenty magnetyczne na gornej i dolnej powierzchni maja przeciwny zwrot, chiralne
stany krawedziowe pochodzace z kazdej z tych powierzchni poruszajg si¢ W przeciwnych
Kierunkach, co prowadzi do ich wzajemnej anihilacji, w wyniku czego liczba C = 0. W tej
sytuacji obserwuje si¢ stan izolatora aksjonowego (z ang. axion insulator state)
(Rys. 1.8. (c) i (d)).*®

i A0 A

0 +A.
oo,

Rysunek 1.7. (a) Schemat izolatora topologicznego 3D z namagnesowaniem M
skierowanym prostopadle do ptaszczyzny probki, ktore prowadzi do utworzenia chiralnych
stanbw na krawedziach gornej i dolnej powierzchni. (b) Chiralny stan krawedziowy
utworzony wokot Sciany domenowej pomiedzy dwuwymiarowymi fermionami Diraca
0 masach dodatniej i ujemnej. Zilustrowana jest takze funkcja falowa. Strzatka wskazuje
przeptyw pradu krawedziowego. (¢) Kiedy Sciana domenowa przeksztatca si¢ w metaliczne
pasmo o okreslonej szerokosci, stan krawedziowy rozdziela si¢ na dwie czgsci, ktore sg

skoncentrowane wokot dwoch granic. Rysunek zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy
R.-L. Chu i in., Ref.[96].

(c)

o<
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Rysunek 1.8. (a) Schematyczne przedstawienie stanu QAHE w tréjwymiarowym
izolatorze topologicznym z wprowadzonymi domieszkami magnetycznymi. Kierunki
namagnesowania na gornej i dolnej warstwie magnetycznej sa rownolegte. (b) Realizacja
QAHE w symetrycznie domieszkowanych heterostrukturach izolatora topologicznego
BixSb2.xTes (BST) zuzyciem wanadu (r6zowy) ichromu (zielony). Cecha

charakterystyczng QAHE jest kwantyzacja przewodnosci Halla oy, = %2 przy braku pola

magnetycznego. (c) Schematyczne przedstawienie stanu izolatora aksjonowego
w trojwymiarowym izolatorze  topologicznym  z wprowadzonymi  domieszkami
magnetycznymi. Kierunki namagnesowania na gornej i dolnej warstwie magnetycznej sg
antyrownolegte. (d) Realizacja stanu izolatora aksjonowego w domieszkowanych
wanadem (r6zowy) i chromem (zielony) heterostrukturach izolatora topologicznego BST.
Wykres ilustruje zalezno$¢ przewodnosci podtuznej (oy,) i poprzecznej (oy,) od pola
magnetycznego B. Cechg charakterystyczng izolatora aksjonowego sg zerowe plateau
przewodnos$ci Halla (oy,) Zjednoczesnym zanikiem przewodnictwa podtuznego oyy.
Rysunek zostal zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy Y. Tokura i in., Ref. [95].

Reasumujgc, aby zrealizowa¢ QAHE konieczne jest wprowadzenie porzadku
ferromagnetycznego do TI, przy czym o$ latwego namagnesowania powinna by¢
skierowana poza ptaszczyzne probki. Nastepnie musi wystgpi¢ otwarcie si¢ przerwy
energetycznej na topologicznej powierzchni. Przerwa ta jest indukowana przez
oddziatywanie wymienne migdzy wprowadzonym do Tl namagnesowaniem a elektronami
na stanach powierzchniowych. Opisuje to czton masowy w Réwnaniu (1.22) dany

zaleznos$cig:%®

Azs, = _]nsSTZSzr (123)
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gdzie J oznacza stala wymiany mig¢dzy sktadowsg s, spinu elektrondw Diraca
a zlokalizowanym spinem S, ns jest gesto$cig powierzchniowg zlokalizowanych spindw
Z érednig sktadowa S, wzdhiz kierunku z.% Nastepnie poziom Fermiego musi zostaé
dostrojony do wnetrza przerwy objetoSciowej, jak iprzerwy w punkcie Diraca, aby
wyeliminowaé przewodnictwo pochodzace z objetosci 1 z wewngtrznego obszaru
powierzchni, pozostawiajac przewodzenie jedynie po krawedziach powierzchni.

Jednym ze sposobdw wprowadzenia magnetyzmu do izolatoréw topologicznych 3D jest
domieszkowanie ich atomami metali przej$ciowych z grupy 3d. Takie podejscie wynika
z doswiadczen 1 wiedzy zgromadzonej podczas intensywnych badan nad rozcienczonymi
poOlprzewodnikami magnetycznymi.?”®® Dzieki tej metodzie dalekozasiegowy porzadek
ferromagnetyczny zostal osiagniety w rodzinie izolatoréw topologicznych Bi2Ses, do
ktorej naleza Bi2Ses, Bi2Tes iSh2Tes,®%104 ymozliwiajac realizacje QAHE.03.104
W probkach MTI, analizowanych w tej pracy, wprowadzenie magnetyzmu osiggnigto
wlasnie przez domieszkowanie trojwymiarowych izolatorow topologicznym jonami
magnetycznymi.

Podsumowujac, wszystkie klasyczne efekty Halla majg swoje kwantowe odpowiedniki.
Ich zrozumienie wymagato zastosowania koncepcji topologii do opisu elektronowej
struktury pasmowej, co w istotny sposéb poszerzyto wiedze na temat dynamiki elektrondéw
w ciatach statych. Stan QHE realizuje niewrazliwe na rozpraszanie chiralne stany
krawegdziowe W wyniku dziatania silnego zewnetrznego pola magnetycznego. W QSHE
nosniki w bezprzerwowych stanach krawedziowych moga propagowacé si¢ W obu
kierunkach, z przeciwnymi spinami dla przeciwnych pedow (stany te sa helikalne). Z kolei
QAHE mozna uzna¢ za zredukowang wersje QSHE, w ktorym to na skutek obecnosci
wewnetrznego namagnesowania, pojawia si¢ pojedynczy chiralny kanal krawedziowy
W pehi spolaryzowany spinowo. Bezstratne i spolaryzowane spinowo prady kraw¢dziowe,
ktore moga wystgpowaé bez koniecznosci stosowania zewngtrznych pol magnetycznych,
sg niezwykle pozadane z myslg 0 zastosowaniu w urzadzeniach 0 niskim zuzyciu energii
oraz w balistycznych interkonektorach w klasycznych i kwantowych technologiach
informacyjnych.>>105-197 Gtownym problemem pozostaje jednak bardzo niska temperatura
robocza obecnych uktadow MTI realizujacych QAHE. Istnieja dwie skale energetyczne,
ktore decyduja o temperaturze, w jakiej mozliwe jest zaobserwowanie QAHE — s3 to
temperatura Curie i przerwa energetyczna w punkcie Diraca. Aktualne prace skupiajg sig¢
na poprawie tych dwodch skal energetycznych poprzez dobor nowych materiatow

topologicznych, substratdw i domieszek magnetycznych. Wiagze si¢ to z koniecznoscia
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dalszego rozwoju w dziedzinie inzynierii materialowej, jak réwniez doglgbnego
zrozumienia mechanizmow odpowiadajacych za magnetyzm w poszczego6lnych uktadach
MTI.

Niniejsza praca skupia si¢ na izolatorze topologicznym BizTes domieszkowanym
jonami manganu Mn, ktdry to w ostatnim czasie stat si¢ jednym z intensywniej badanych
uktadow MTI do realizacji QAHE. W odpowiednich warunkach wzrostu domieszki Mn
W sposOb samoistny organizujg si¢ W warstwy septetowe (SL, z ang. septuple layer)
MnBi2Tes, ktore sg przeplatane z warstwami kwintetowymi (QL, z ang. quintuple layer)
materiatu gospodarza — Bi2Tes. Takie uporzadkowane uklady?62729108.109 g5 njezwykle
pozadane do realizacji wysokotemperaturowego QAHE. W nastgpnej czgsci pracy
przedstawione zostang aktualne postepy W badaniach teoretycznych i eksperymentalnych
nad tymi magnetycznymi izolatorami topologicznymi. Omowione bedg takze wyzwania
stojace za uzyskaniem kontrolowanego dostepu do efektow topologicznych, ktére w nich

wystepuja.
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2 Magnetyczne izolatory topologiczne oparte na zwigzku
Bi>Tes domieszkowanym Mn

Jak zostalo omowione W Rozdziale 1.5, wprowadzenie magnetyzmu do izolatorow
topologicznych 3D pozwala na wytworzenie réznych nowych topologicznych stanow
kwantowych, w szczegdlnoéci kwantowego anomalnego efektu Halla,39.96:103.104.110-112
QAHE po raz pierwszy uzyskano na cienkiej warstwie, wykonanej z magnetycznego
izolatora topologicznego Cro.15(Bio.1Sho.g)1.ssTes wyhodowanej metoda MBE (z ang.
molecular beam epitaxy).1% Przeprowadzenie eksperymentu bylo mozliwe w ekstremalnie
niskiej temperaturze 30 mK,'% znacznie ponizej temperatury Curie materiatu, ktdra
typowo oscyluje w przedziale 30 — 35 K. Obserwacja QAHE przy tak niskiej
temperaturze jest wynikiem defektow powstatych podczas niejednorodnego
domieszkowania chemicznego. Takie domieszkowanie prowadzi do losowego rozktadu
koncentracji Cr, awiec ioddziatywania wymiany w krysztale. Skutkuje to
skomplikowanym uporzadkowaniem magnetycznym w uktadzie i niewielka przerwa
w punkcie Diraca, ktérej szeroko$¢ moze si¢ rézni¢ W zalezno$ci od miejsca na
powierzchni.'* Ponadto, roznica miedzy temperaturg przy ktérej pojawia sie¢ QAHE,
atemperaturg Curie moze by¢ roéwniez spowodowana obecnoscig dyssypacyjnych
podtuznych kanalow przewodnictwa, ktore zostaty zidentyfikowane w tym uktadzie. Te
wystepujgce W objetosci zwigzane sg Z niejednorodnosciami Bi/Sh i Cr.103.115116 Natomiast
te zwigzane z tzw. niechiralnymi, kwasi-helikalnymi stanami krawgdziowymi pochodzg od
stanbw na powierzchniach bocznych, aich wspdtistnienie z chiralnymi stanami
krawedziowymi jest do$¢ powszechne szczegdlnie w grubych warstwach MT], 96117119

Przez dtugi czas to wlasnie cienkie warstwy (Bi,Sb)2Tes domieszkowane Crt03.115.120,.121
lub V 104118122 bty jedynym ukladem umozliwiajacym realizacje QAHE. Ostatecznie po
wielu wysitkach eksperymentalnych, ktorych celem byto zminimalizowanie zaburzen
spowodowanych przez tworzenie stopdw Bi/Sb i nieporzadek domieszek magnetycznych,
QAMHE osiaggnicto w T = 2 K.115 Jednak jest to wcigz temperatura wyraznie nizsza od Tc
tego uktadu, co wskazuje na jego ograniczenia optymalizacyjne. Tym samym, aby
zrealizowa¢ QAHE w wyzszych temperaturach, konieczne jest znalezienie nowego
materiatu topologicznego, ktory jest dobrze uporzadkowany magnetycznie.

Jednym z uktadow intensywnie badanym pod katem potencjalnej realizacji efektow
magnetotopologicznych jest tellurek bizmutu domieszkowany manganem. Biz2Tes jest
silnym izolatorem topologicznym z szeroka przerwa energetyczng w objetosci (~ 0.2 eV)

I bezprzerwowymi stanami powierzchniowymi, co zostato potwierdzone eksperymentalnie

41



dzigki pomiarom ARPES.® Zwiazek ten krystalizuje w trygonalnej grupie przestrzennej
R3m. Jego heksagonalna komoérke elementarna buduja trzy kwintetowe warstwy
Te—Bi—Te—Bi—Te (QL) potaczone ze sobg przez podwojng warstwg atomoéw Te
tworzacych przerwy van der Waalsa (vdW) (Rys. 2.1. (2)). Z uwagi na ztozong strukturg
krystaliczng Bi2Tes istnieje wiele potencjalnych miejsc sieci do wprowadzenia domieszek
magnetycznych. Obejmuja one pozycje podstawieniowe za atomy Bi w QL, obszary
miedzyweztowe w warstwach kwintetowych, jak roéwniez w przerwach van der Waalsa
pomiedzy QL. Oczekuje sie, ze wlaczenie Mn wrdzne pozycje sieci krystalicznej
spowoduje odmienne wiasciwosci elektroniczne i magnetyczne materiatu,'?® co z kolei
wplynie na réznice w topologicznych stanach powierzchniowych. Przy niskim stopniu
domieszkowania Mn zastepuje atomy Bi. Natomiast gdy poziom domieszkowania jest
wyzszy, Mn zaczyna zajmowaé pozycje miedzyweztowe w przerwach vdW.>17" Gdy
zapewnione sg odpowiednie warunki wzrostu i poziom domieszkowania osiagnie ok.
2 % at. (czasami obserwowano nawet mniej), jony Mn mogg samoistnie organizowaé si¢
w septety MnBi2Tes wewnatrz struktury BizTes (Rys. 2.1. (a)).

Takie samozorganizowane heterostruktury MnBizTes/(Biz2Tes)n nalezg do tzw.
samoistnych magnetycznych izolatoréw topologicznych (IMTI z ang. intrinsic magnetic
topological insulators).26:29.108.109 \\ tych strukturach magnetyczne warstwy MnBi2Tes sg
dopasowane zaréwno strukturalnie, jak ipod wzgledem skladu chemicznego do
niemagnetycznego izolatora topologicznego Bi2Tes. Pozwala to na uzyskanie wysokiej
jednorodnosci oddzialywan wymiennych miedzy stanem topologicznym a momentami
magnetycznymi jonéw Mn, co stanowi znaczgcg poprawe W porownaniu do materiatow
z domieszkami rozmieszczonymi losowo. W efekcie kiedy koncowa powierzchni¢ uktadu
MnBi.Tes/(Bi2Tes)n stanowi warstwa septetowa, silne i jednorodne sprze¢zenie wymiany
magnetycznej z powierzchniowa funkcja falowa 0 wihasciwosciach topologicznych
prowadzi do powstania znacznie wickszej przerwy w punkcie Diraca (~77 meV)8124
w stosunku do tej otrzymanej na cienkich warstwach Tl domieszkowanych Cr,'* czy tez

W objetosciowych Tl domieszkowanych zelazem'? (Rys. 2.1. (b)).
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Rysunek 2.1. (a) Lewa strona: schemat struktury krystalicznej BizTes sktadajacego sie
z warstw kwintetowych o sekwencji Te-Bi-Te-Bi-Te. Prawa strona: schemat MnBi2Tes
organizujgcego si¢ W warstwy septetowe Te-Bi-Te-Mn-Te-Bi-Te. Atomy Bi zaznaczone
sg kolorem czerwonym, atomy Te sg zielone, natomiast Mn niebieskie. Rysunek pochodzi
z pracy J. Sitnicka i.in., Ref. [126]. (b) Po lewej stronie zaprezentowano Spinowo
rozdzielczg strukturg pasmowa dla Bi2Tes (uktad ztozony z samych QL). Uwidacznia ona
bezprzerwowy stozek Diraca z punktem Diraca znajdujgcym sie ponizej maksimum pasma
walencyjnego. Po prawej stronie przedstawiono spinowo rozdzielczg strukture pasmowa
dla BizTes zakonczonego warstwg MnBi2Tes (SL). W tym przypadku, w punkcie Diraca,
nastepuje otwarcie przerwy energetycznej O szerokosci 77 meV. Panel (b) zostat
zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy M. M. Otrokov i.in, Ref. [124].

2.1 Aktualne postepy W badaniach teoretycznych i eksperymentalnych
ukladu MnBi>Tes/(Bi2Tes)n

W tym rozdziale przedstawione zostang kluczowe informacje dotyczace rodziny
materiatow MnBizTes/(Bi2Tes)n, a takze najnowsze osiagni¢cia W badaniach teoretycznych
i eksperymentalnych tego uktadu. Ponadto omowione zostanie zagadnienic wyzwan

stojacych na drodze do kontrolowania efektow magnetotopologicznych w tych strukturach.

43



Pojedyncza warstwa septetowa MnBi2Tes wykazuje wewnatrzwarstwowe
uporzadkowanie ferromagnetyczne (FM), o temperaturze przemiany fazowej Tc = 12 K.
Co istotne, ten wewnatrzwarstwowy porzadek FM nie zalezy ani od grubo$ci materiatu
MnBi2Tes ani od jego potaczenia z innymi warstwowymi materiatlami przez przerwe van
der Waalsa.'?’ Trojwymiarowy zwigzek MnBi2Tes (n = 0) zbudowany z warstw
septetowych oddzielonych przerwami vdW stanowi samoistny antyferromagnetyczny
izolator topologiczny, co zostatlo najpierw przewidziane teoretycznie,'®'?* anastepnie
zweryfikowane eksperymentalnie.'?”-132 W trojwymiarowym zwigzku MnBiz2Tes kazda
ferromagnetyczna warstwa septetowa, o tatwej osi namagnesowania skierowanej poza
plaszczyzng, jest sprzgzona antyferromagnetycznie (AFM) z sgsiednimi warstwami
septetowymi. Temperatura krytyczna uktadu trojwymiarowego zostata podwyzszona do
24— 25 K dzigki superwymianie Andersona. Efekt ten stabilizuje uktad w trzech
wymiarach izwigksza temperatur¢ krytyczng powyzej wartosci dla pojedynczej
warstwy.26:127

Sprzezenie miedzy warstwami septetowymi mozna zmodyfikowaé poprzez interkalacje
niemagnetycznych warstw kwintetowych Bi2Tes pomiedzy MnBi2Tes. Utworzona na
skutek tego rodzina zwigzkow MnBiz2Tes/(Bi2Tes)n cechuje si¢ bogatymi wlasciwosciami
topologicznymi  ifizycznymi.?®3®  Pomiary  eksperymentalne  dla  ukladu
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n, gdzie n = 1 — 3, wskazuja na efekty rozprzggania
migdzywarstwowego (Rys. 2.2. (a)), Ktdre przejawiaja si¢ gwaltownym spadkiem
temperatury Néela (Tn) wraz ze wzrostem odlegto$ci migdzy SL. Dla uktadu zn = 0
temperatura Tn wynosi 25 K, dlan =1 Tn spada do 13 K, a dla n = 2 ma warto$¢ 11.9 K.?¢
Obliczenia teoretyczne przewidujg, ze sprzezenie wymiany mi¢dzy sgsiednimi warstwami
septetowymi powinno zanika¢ kiedy odleglos¢ n migdzy SL przekroczy trzy warstwy
kwintetowe. Wowczas oczekuje sie, ze struktura magnetyczna takiego uktadu bedzie
sktada¢ si¢ zniesprz¢zonych dwuwymiarowych ferromagnesow, ktorych wektor
namagnesowania jest zorientowany losowo wzdluz osi z.%627 Jednak pomiary
eksperymentalne dowodza, ze probki MnBizTes/(BizTes)n, w ktorych n > 3, wykazuja
wlasciwoéci FM.?®  Wskazuje to na istnienie mechanizmu, ktéry umozliwia
ferromagnetyczne sprzeganie warstw septetowych w uktadach MnBi2Tes/(Biz2Tes)n, nawet
gdy bezposrednie sprzezenie wymiany miedzy nimi zanika.

Mozliwo$¢ regulowania migdzywarstwowegO sprzezenia wymiany czyni rodzine
zwigzkéw MnBi2Tes/(Bi2Tes)n obiecujgcym srodowiskiem eksperymentalnym do badania

nowych faz topologicznych, w szczegdlnosci kwantowego anomalnego efektu Halla.
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Istniejg juz pierwsze eksperymentalne realizacje QAHE na tych uktadach. W przypadku
MnBizTes (n = 0), ktory jest antyferromagnetycznym izolatorem topologicznym, QAHE
w zerowym polu magnetycznym moze pojawi¢ si¢ tylko w ukladzie zlozonym
z nieparzystej liczby warstw MnBi2Tes.1%28 Rzeczywiscie, W uktadzie MnBi2Tes ztozonym
z pieciu SL, zaobserwowano skwantowana rezystancje Halla przy temperaturze 1.4 K.2
Co istotne, zewnetrzne pole magnetyczne, ktére wymusza zmian¢ sprzgzenia
miedzywarstwowego z AFM na FM, podniosto temperature kwantyzacji do 6.5 K,?®
anawet 45 K3 To jednoznacznie wskazuje, ze ferromagnetyczny stan podstawowy jest
Kluczowy do realizacji ,,wysokotemperaturowego” QAHE w uktadzie MnBizTea.
Realizacji QAHE wrekordowo wysokiej temperaturze dokonano takze przy
wykorzystaniu ferromagnetycznego uktadu MnBi2Tes/(Biz2Tes)n, bez koniecznosci
stosowania zewnetrznego pola magnetycznego.?® Kwantyzacja przewodno$ci zostala
zaobserwowana w temperaturze kilku kelwinow, bardzo blisko temperatury Curie uktadu
(Rys. 2.2. (b)). Podkresla to tym samym potrzeb¢ doglebnego poznania mechanizmu
odpowiedzialnego za ferromagnetyzm w uktadach MnBi2Te4/(Bi2Tes)n.

Do realizacji QAHE z wykorzystaniem magnetycznych izolatoréw topologicznych,
konieczne jest wzig¢cie pod uwage dolnego igdrnego ograniczenia grubosci probki.
Minimalna grubo$¢ jest okreslona przez proces hybrydyzacji na gornej idolnej
powierzchni cienkiej struktury MTI. W tym konteks$cie, ferromagnetyczna energia
wymiany musi by¢ wigksza od przerwy energetycznej, ktéra powstaje W wyniku
hybrydyzacji.**® Natomiast gérna granica grubosci jest narzucana przez wymdg, aby
przerwy masowe Diraca na gornej idolnej powierzchni magnetycznego izolatora
topologicznego ,,wyrownaly” si¢, tak aby poziom Fermiego (Er) znajdowal sig¢
réwnoczesnie W obydwu. Oznacza to, ze energia zwigzana z wymiang ferromagnetyczng
musi by¢ wieksza niz efekt zaginania przypowierzchniowych pasm objetosciowych.132
Dodatkowo w uktadach MnBi2Tes/(Bi2Tes)n obydwie powierzchnie musza by¢
zakonczone warstwg septetowa, CO jest konieczne do pojawienia si¢ przerwy energetycznej
w punkcie Diraca.'8124128 7 ywagi na fakt, ze krysztaty MnBi2Tes/(Bi2Tes)n sg z natury
niejednorodne, o czym bedzie mowa w dalszej cze$ci tej pracy, w grubszych prébkach
moga wystepowaé wigksze roznice przy obu powierzchniach. Z kolei im ciensze probki
tym wigksza szansa, ze powierzchnie, jak i obszary przypowierzchniowe begda do siebie
najbardziej zblizone. QAHE w ferromagnetycznym uktadzie MnBi2Tes/(Bi2Tes)n zostat
osiggniety W probce o grubosci okoto 300 nm.?°

Do oceny mozliwos$ci realizacji kwantowego anomalnego efektu Halla na prébkach
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MnBi2Tes/(Bi2Tes)n niezwykle uzytecznym narzedziem jest technika katowo-rozdzielczej
spektroskopii  fotoemisyjnej. Pomiary ARPES przeprowadzane na uktadach
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n wskazuja na bardzo ztozong powierzchniows strukturg pasmowa tych
materiatow. Zalezy ona W duzej mierze od typu zakonczenia powierzchni?®134-141 i nieraz
odbiega od przewidywan teoretycznych opartych na obliczeniach wykonywanych dla
struktur idealnych.129135137.142 Q7c7e00lng uwage zwraca fakt obserwacji praktycznie
bezprzerwowego stozka Diraca w strukturach MnBi2Tea/(Biz2Tes)n zakoniczonych warstwa
septetowg, 136140143 3 niekiedy nawet w monokrysztatach MnBi2Te4.12%143-145 Przypuszcza
si¢, ze obecnos$¢ bezprzerwowych stanéw powierzchniowych, moze wynikaé nie tylko
z reorientacji momentéw magnetycznych Mn od kierunku pozaplaszczyznowego na
powierzchni idealnych monokrysztaltow MnBi2Tes, 139143144 ale réwniez z deformacji
strukturalnych spowodowanych niedoskonato$ciami probki.}#6-1%0 W efekcie, struktury
pasmowe otrzymane z pomiarow ARPES moga odbiega¢ od tych przewidzianych
teoretycznie.r*>142-145 Natomiast, kiedy wyniki ARPES ukazuja przerwe energetyczng
w punkcie Diraca, jej ewolucja temperaturowa staje si¢ czesto niejasna, poniewaz nie
zanika nawet po przej$ciu uktadu w stan paramagnetyczny,t28.131,134,138,151

Kluczem do kontrolowania faz topologicznych  wrodzinie  zwigzkow
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n  jest projektowanie ich  migdzywarstwowego  sprzezenia
magnetycznego. Oddziatywaniem miedzy SL mozna sterowa poprzez zmiang liczby
warstw kwintetowych, ktére je oddzielaja,?® jak i za pomocg inzynierii sieciowej — przy
uzyciu ci$nienia’®? lub substytucji chemicznej.'>3'>* Nalezy jednak mie¢ na uwadze fakt,
ze W tych systemach istniejg nieodlaczne efekty zaburzen, ktore moga niezaleznie wptywac
na ich magnetyzm. W szczegdlnosci nieporzadek zwigzany z rozmieszczeniem atomow
Mn jak réwniez koncentracja swobodnych nos$nikow to zewngtrzne wiasnosci probek,
ktore sg trudne do odtworzenia w kontrolowany sposéb. Moga one znaczaco rézni¢ si¢
w zaleznosci od uzytej procedury wzrostu krysztatdw MnBi2Tes/(Bi2Tes)n. Z tego powodu
istotne jest doktadne zrozumienie wplywu tych czynnikéw przed przystapieniem do
bardziej kontrolowanych modyfikacji struktur MnBi2Tes/(Bi2Tes)n. Ponadto obserwowane
rozbieznosci pomiedzy teoretycznymi obliczeniami a eksperymentalnymi wynikami
dotyczacymi powierzchniowych struktur pasmowych zwigzkéw MnBi2Tes/(Bi2Tes)n
zdecydowanie podkreslaja konieczno$¢ zbadania wplywu zewngtrznych wlasciwosci
prébek na ich magnetyzm.

Brak systematycznych badan jednoznacznie wyjasniajacych rol¢ nieporzadku

magnetycznego oraz  koncentracji swobodnych  nosnikow  w strukturach
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MnBi2Tes/(Bi2Tes)n stanowil motywacje do podjecia prac badawczych nad tymi
zagadnieniami. Zrozumienie, jak te czynniki wptywaja na powierzchniowa strukture
pasmowa, wlasciwosci magnetyczne i magnetotransportowe, ma kluczowe znaczenie dla
uzyskania kontrolowanego dost¢pu do efektow magnetotopologicznych, takich jak QAHE,
w tych uktadach. W Rozdziale 4 oméwione beda wyniki badan strukturalnych zwiazkoéw
MnBi2Tes/(Biz2Tes)n, ktdre przeprowadzono w Instytucie Fizyki Polskiej Akademii Nauk
(PAN) iwCentrum Nauk Biologiczno-Chemicznych (CNBCh) Uniwersytetu
Warszawskiego. Materialy te zostaly otrzymane metoda Bridgmana w ramach wspotpracy
z Instytutem Fizyki PAN oraz Kurnakov Institute of General and Inorganic Chemistry.
Badania skupiaty si¢ na identyfikacji struktury krystalicznej i wystgpujacych rodzajow
nieporzadku. W Rozdziale 5 analizowane bedzie znaczenie efektow nieporzadku oraz
potozenia poziomu Fermiego na wilasciwosci magnetyczne ferromagnetycznych prébek
MnBizTes/(BizTes)n. Rozdzial 6 koncentruje si¢ na roli nieporzadku w ksztaltowaniu
powierzchniowej struktury pasmowej w omawianych uktadach. Natomiast, Rozdziat 7
zwraca uwag¢ na znaczenie polozenia poziomu Fermiego dla wlasciwosci
magnetotransportowych uktadéw MTI z samozorganizowanymi warstwami septetowymi.
W pierwszej kolejnosci natomiast przedstawione zostang techniki eksperymentalne,
ktérych  uzyto do uzyskania wynikow do$wiadczalnych  zaprezentowanych

W przytoczonych wyzej cze¢sciach rozprawy.
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Rysunek 2.2. (a) Schemat zwiazkOw MnBi2Tes/(Bi2Tes)n W zaleznosci od liczby warstw
Bi2Tes (n) interkalowanych pomi¢dzy warstwy MnBi2Tes. Od lewej kolejno: n =0, 1, 2
in>3. Wraz ze wzrostem liczby warstw kwintetowych miedzy sasiednimi warstwami
septetowymi, obserwuje si¢ ostabienie antyferromagnetycznego sprzgzenia wymiany
miedzy SL.?6?” Obliczenia teoretyczne przewiduja zanikajace sprzezenie wymiany miedzy
SL Kkiedy n > 3. Sugeruje to strukture magnetyczng skladajaca si¢ z rozprzggnietych
ferromagnesow 2D. Jednakze pomiary eksperymentalne przeprowadzone na probkach
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n 0 n > 3 wskazuja na ich wiasciwosci FM.?8 (b) Wyniki potwierdzajace
realizacjc QAHE w ferromagnetycznym uktadzie MnBi2Tes/(Bi2Tes)n. Kwantyzacja
przewodnictwa Halla (Gy*HE) jest obserwowana az do temperatury T ~ 7 K, co jest bliskie
temperaturze Curie (Tc ~ 13 K)) tego uktadu. Warto$¢ Tc mozna odczytaé z krzywej
namagnesowania M(T). Panel (b) zostat zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy H. Deng
i.in., Ref [29].
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3 Techniki eksperymentalne

3.1  Wazrost krysztaléw magnetycznych izolatoréw topologicznych metoda
Bridgmana

Metoda Bridgmana jest jedng z najstarszych i jednoczesnie kluczowych technik wzrostu
objetosciowych krysztatow, stosowanych zardwno w zakresie badan podstawowych, jak
i w przemysle. Proces ten mozna w og6lnosci podzieli¢ na dwa etapy. Pierwszy, zwany
,»synteza” polega na umieszczeniu w ampule materiatéw zrédlowych w odpowiednich
proporcjach i ich stopieniu, aby wszystkie sktadniki przereagowaty. Nastepnie amputa jest
szybko schtadzana, co prowadzi do powstania materiatu polikrystalicznego. Drugi etap,
nazywany ,krystalizacja”, polega na kontrolowanym schtadzaniu materiatu w gradiencie
temperatury. W miar¢ przesuwania amputy w Kierunku chtodniejszego obszaru, materiat
zaczyna krystalizowa¢ na dnie naczynia. Metoda Bridgmana moze by¢ realizowana
w konfiguracji pionowej lub poziomej, co jest uzaleznione od rodzaju uzywanego
pieca, 155156

W badaniach wykorzystano probki krysztatow opartych na zwigzku Bi2Tes
domieszkowanym Mn, ktore zostaly otrzymane z uzyciem pionowej i poziomej metody
Bridgmana. Probki te uzyskano dzieki wspolpracy z Pawtem Skupinskim i Krzysztofem
Grasza z Instytutu Fizyki PAN. Czes¢ probek pochodzi z Kurnakov Institute of General
and Inorganic Chemistry i zostala otrzymana dzigki wspolpracy z Iring Fedorchenko.
Tabela 1 zawiera najwazniejsze informacje dotyczace badanych probek wraz z nadanymi
im akronimami, ktore bedg stosowane W dalszej czesci niniejszej pracy. Szczegotowy opis
metodologii wzrostu krysztatow tych probek znajduje sie w czesci ,,Methods” w pracach
J. Sitnicka i in., Ref. [157] oraz J.Sitnicka i in., Ref. [158].

49



Tabela 1. Charakterystyka badanych prébek: kolejno, materiat izolatora topologicznego
z domieszka Mn, $rednia koncentracja Mn w prébce (na podstawie pomiarow SEM-EDX),
srednia odleglosci miedzy warstwami septetowymi (n), srednia koncentracja Mn
w warstwach septetowych (na podstawie pomiarébw TEM-EDX), temperatura Curie (Tc)
dla ferromagnetycznego przej$cia fazowego (dla probek S1 — S4 na podstawie pomiaréw
magnetometrycznych lub magnetotransportowych uzyskanych z The City College of New
York, dla prébek S5 i S6 patrz Rozdzial 7) oraz uzyta konfiguracja w metodzie Bridgmana.
Koncentracja Mn w warstwie kwintetowej, zgodnie z danymi uzyskanymi za pomoca
TEM- EDX, wynosi typowo od 0.3 do 1 at.% dla probek S1 — S3, a dla S4 — okoto 2.9 at.%.
W prébkach S5 iS6 Mn w wigkszosci byt ulokowany w warstwach kwintetowych,
najprawdopodobniej zajmowat miejsca Bi (Rysunek 4.1. (e)).

Nazwa Materiat | Zawartosé¢ n Mn Tc | Technika wzrostu
probki | gospodarza Mn (QL) w SL (K)
(at.%) (at.%)
S1 Bi,Tes 2 12+5 44+07| 6 Bridgman
w konfiguracji
pionowej
S2 Bi,Tes 2 4 10.6 13 Bridgman
+1.6 w konfiguracji
pionowej
S3 Bi,Tes 2 711 50+0.8| 10 Bridgman
w konfiguracji
poziomej
S4 Bi,Tes 4 2 76+1.1| 10 Bridgman
w konfiguracji
poziomej
S5 Bi,Tes 0.45 zgrupowania brak 13 Bridgman
SL danych w konfiguracji
W supersieci poziomej
zn=4,
wystepuja
nieregularnie
S6 BiSbTe, 1.9 pojedyncze brak 16 Bridgman
SL danych w konfiguracji
pojawiajace poziomej
si¢

nieregularnie
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3.2 Charakteryzacja strukturalna krysztalow

Badania strukturalne probek wykonano z wykorzystaniem skaningowej mikroskopii
elektronowej (SEM, z ang. scanning electron microscopy) oraz transmisyjnej mikroskopii
elektronowej (TEM, z ang. transmission electron microscopy). Techniki te oferuja dostep
do réznych skal powigkszen.

Badania SEM zostaly wykonane przez Ann¢ Reszke w Instytucie Fizyki PAN
z wykorzystaniem mikroskopu Hitachi SU-70. Urzadzenie to wyposazone jest
w spektrometr rentgenowski z dyspersja energii (EDX, z ang. energy dispersive x-ray) oraz
system Noran 7, umozliwiajacy analiz¢ morfologii i sktadu chemicznego.

Pomiary TEM zostaly przeprowadzone przez Jolant¢ Borysiuk i Kamila Sobczaka
w CNBCh Uniwersytetu Warszawskiego. Do badan wykorzystano mikroskop FEI Talos
F200X dziatajacy przy napigciu 200 kV. Obserwacje strukturalne w wysokiej
rozdzielczo$ci przeprowadzono w trybie skaningowego transmisyjnego mikroskopu
elektronowego (STEM, z ang. scanning transmission electron microscopy) przy uzyciu
wysokokatowego pierscieniowego obrazowania w ciemnym polu (HAADF, z ang. high-
angle annular dark-field imaging). Natomiast w celu wykrywania réznic w lokalnym
sktadzie chemicznym zastosowano spektroskopie EDX z wykorzystaniem systemu Super-
X wyposazonego W cztery krzemowe detektory dryfu (SDDs, z ang. silicon drift detectors).
Prébki do badan TEM pocieto wzdhuz osi ¢, w orientacji [1120], stosujac metode skupionej
wigzki jonow (FIB, z ang. focused ion beam). Do profilowania glgbokosci wykorzystano
spektrometrie mas jonéw wtornych (SIMS, z ang. secondary ion mass spectrometry)

Z uzyciem analizatora czasu przelotu (IONTOF GmbH).

3.3 Katowo-rozdzielcza spektroskopia fotoemisyjna, ARPES

Poznanie strukturalnych i elektronowych wiasciwosci magnetycznych izolatoréw
topologicznych jest kluczowe dla zrozumienia zaréwno fizyki tych materiatow, jak
réwniez ich potencjalnych zastosowan. Katowo-rozdzielcza spektroskopia fotoemisyjna,
jako bezposrednia metoda badania elektronowych struktur pasmowych ciat statych, stata
si¢ wiodacym narzedziem do wyjasniania unikalnych wlasciwosci materiatow
topologicznych.8912159-162 '\ kontek$cie magnetycznych izolatorow topologicznych,
ARPES pozwala rowniez na identyfikacje przerwy energetycznej W punkcie Diraca, 25128

ARPES opiera si¢ na efekcie fotoelektrycznym, ktory zostal po raz pierwszy
zaobserwowany przez Herza'®® i wyjasniony przez Einsteina.'®* Gdy monochromatyczna

wigzka fotonow o energii hv, przewyzszajacej prace wyjscia ¢ badanej probki krysztatu,
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oddziatuje z elektronami tego krysztatu, elektrony moga zaabsorbowa¢ fotony i naby¢
energi¢ niezb¢dng do opuszczenia probki. Mierzac energie i ped fotoelektronu po jego
ucieczce z probki oraz stosujgc prawa ich zachowania, mozna odtworzy¢ wihasciwosci
elektronu sprzed procesu fotoemisji. Uzyskane w ten sposob informacje umozliwiaja
rekonstrukcje zaleznosci dyspersyjnej, czyli relacji miedzy energia a pedem (struktury
pasmowej). Energia wigzania elektronu Ep przed procesem fotoemisji wyznaczona jest
zgodnie z warunkiem zachowania energii wedtug zalezno$ci: 1%
Ep = hv — ¢ — Eyin, (31)

gdzie Ex to energia kinetyczna fotoelektronu, a Ez odnosi si¢ do poziomu Fermiego Ep
(Ep jest rownowazne zerowej energii wigzania). Natomiast E jest zasadniczo okre$lany
przez prace wyjscia analizatora fotoelektronow, z ktorym prébka jest potaczona
elektrycznie.8> W efekcie warto$¢ Er w danych uzyskanych z ARPES staje si¢ identyczna
dla wszystkich materialow uziemionych do aparatury, o ile uzyto tej samej energii fotondw.
Daje to mozliwos¢ wykorzystania materialu referencyjnego do okre$lenia Ep podczas
analizy danych. Powszechnie stosowanym materialem jest odparowane ztoto
polikrystaliczne.

Ze wzgledu na translacyjng symetri¢ W plaszczyznie Xy (plaszczyzna powierzchni
probki) i braku potencjatu w tej ptaszczyznie, rownolegla sktadowa pedu elektronu przed
I po procesie fotoemisji jest zachowana. Zgodnie z Rysunkiem 3.1. (a) k; mozna okresli¢

bezposrednio z kata emisji fotoelektronu 6 stosujgc zalezno§¢:16°

kA = [fsing),  (32)

gdzie m, to masa elektronu. Natomiast, sktadowa pgdu prostopadta do powierzchni, k|,
nie jest zachowana podczas procesu fotoemisji, ze wzgledu na brak symetrii translacyjnej
wzdtuz kierunku prostopadtego do powierzchni probki. Aby wyodrebnié k; przyjmuje sie
przyblizenie swobodnego elektronu dla koncowego stanu fotoekscytacji z roznica
potencjaldow V, miedzy elektronami na zewnatrz i wewnatrz probki.'®616” Zmiana k, jest
osiggana poprzez dostosowanie energii fotonu. Dla standw 3D, dyspersja k; jest istotna,
natomiast stany elektronowe 2D utrzymuja statg intensywno$¢ jak i pozycje energetyczng
niezaleznie od energii fotonow.

Spektrometr ARPES rejestruje energie kinetyczng Ej;, 1kat emisji (6, @) kazdego
wykrytego fotoelektronu — 8 to kat biegunowy fotoelektronu wzgledem normalnej do
powierzchni, a¢@ to jego kat azymutalny, zwykle definiowany w odniesieniu do

konfiguracji eksperymentalnej lub osi krysztatu — (Rys. 3.1. (b)). Nalezy zaznaczy¢, ze do
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sygnalu ARPES przyczyniaja si¢ jedynie elektrony, ktére nie ulegly rozpraszaniu
nieelastycznemu podczas opuszczania materialu. Stad gl¢boko$¢ penetracji techniki
ARPES jest okre$lana przez nieelastyczng srednig droge swobodng elektronow A w ciatach
statych, ktdra definiuje $rednig odlegto$¢, jaka elektrony pokonujg bez utraty energii. Jest
ona zwykle znacznie krétsza niz glebokos¢ penetracji fotondw, a jej zaleznos¢ od Ey;p
(a efektywnie od hv) ilustruje tzw. krzywa uniwersalna (Rys. 3.1. (c)).%8 Z uwagi na fakt,
ze W pomiarach ARPES najczegsciej wykorzystuje si¢ zakres energii odpowiadajacy
ultrafioletowi (UV), gl¢boko$¢ penetracji szacowana jest na okoto 1 nm. Zatem technika
ta jest idealna do badania powierzchniowych struktur elektronowych, ktérych witasciwosci
sg szczegolnie istotne W materiatach topologicznych.

Intensywnos$¢ mierzonego sygnatu ARPES jest silnie zalezna zaréwno od energii fotonu
jak réwniez od jego polaryzacji, ze wzgledu na dipolowe elementy macierzowe, ktore
modulujg proces fotoemisji. Dostosowanie tych parametrow umozliwia uwypuklenie
najistotniejszych cech badanej struktury pasmowej poprzez zwigkszenie bgdz zmniejszenie
intensywnosci sygnatu ARPES dla stanow (pasm) 0 r6znych symetriach.6°

Podstawowy uktad do pomiarow ARPES sktada sie¢ ze zrodta fotondw z zakresu UV,
komory wysoko prézniowej (UHV, zang. ultra high vacuum), spektrometru ARPES
I manipulatora, na ktérym ktadziona jest probka.

Pomiary ARPES przeprowadzone na probkach magnetycznych izolatoréw
topologicznych i przedstawione w niniejszej pracy, zostalty wykonane w Narodowym
Centrum Promieniowania Synchrotronowego SOLARIS w Krakowie na linii pomiarowej
UARPES (obecnie URANOS). Prébki przed pomiarami przyklejono zywicg epoksydowa
do uchwytu, ktory umozliwia 5- osiowg manipulacje ich potozeniem, a nastepnie
mechanicznie eksfoliowano w UHV. Jako zZrédlo fotonéw zastosowano polaryzujacy
eliptycznie undulator typu APPLE Il. Dane cksperymentalne zebrano za pomocg
spektrometru elektronowego VGScienta DA30L, bedacego analizatorem potsferycznym
0 rozdzielczos$ci energetycznej i katowej odpowiednio 3 meV i 0.1°.

Przyktadowy dwuwymiarowy skan ARPES zostal przedstawiony na Rys. 3.1. (d).
Podczas analizy danych fotoemisyjnych, widma 2D czgsto dzieli si¢ na krzywe rozktadu
pedu (MDC, z ang. momentum distribution curve) lub krzywe rozkladu energii (EDC,
z ang. energy distribution curve). MDC prezentuja fotoprad jako funkcj¢ kata emisji (po
przeliczeniu k;) przy stalej energii wigzania, z kolei EDC przedstawiaja zmierzona

intensywnos¢ przy stalym kacie emisji (k) dla r6znych energii wigzania.
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Rysunek 3.1. (a) Zalezno$¢ miedzy pedem elektronu w krysztale (kint) apedem
fotoelektronu  (kex). (b) Schemat typowej konfiguracji pomiarow ARPES
z wykorzystaniem analizatora potsferycznego. (c) Krzywa przedstawiajgca zalezno$¢
$redniej drogi swobodnej elektronow A w funkcji Ex (dolna o$ X) i padajacej energii fotonu
(gorna o$ X). (d) Przyktadowy dwuwymiarowy skan ARPES otrzymany dla jednej
z badanych prébek krysztatu MnBi2Tes/(Bi2Tes)n. Obszary analizy krzywych EDC i MDC
zaznaczono odpowiednio przerywang linig pionowg ipoziomg. Panel (c) zostat
zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy H. Zhang i in., Ref. [165].

3.4 Regulacja polozenia poziomu Fermiego za pomocg wysokoenergetycznej
wigzki elektronow

W celu zbadania wplywu zmiany potozenia poziomu Fermiego na wlasciwosci
magnetyczne i magnetotransportowe badanych probek magnetycznych izolatorow
topologicznych wykorzystano technike naswietlania za pomocg wysokoenergetycznej
wigzki elektronow e". W trakcie procesu wzrostu, zwigzki z rodziny (MnBizTes)/(Biz2Tes)n
maja sklonno$¢ do tworzenia luk, defektow miedzyweztowych oraz defektow typu

nantysite”. Defekty te sa elektrycznie aktywne ipowoduja umiejscowienie poziomu
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Fermiego gleboko w objetosciowym pasmie przewodnictwa/walencyjnym, co zwykle
skutkuje wysoka koncentracja no$nikéw tadunku, przekraczajaca 102° cm3. W rezultacie,
transport tadunku elektrycznego jest zdominowany przez objgtosciowe kanaty
przewodzenia, co utrudnia obserwacje efektow zwigzanych ze stanami powierzchniowymi.
Powszechnie stosowane metody regulacji potencjalu chemicznego, takie jak bramkowanie
elektrostatyczne, sg skuteczne do doktadnego strojenia potozenia poziomu Fermiego, lecz
niewystarczajaco efektywne wtak szerokim zakresie koncentracji nosnikow.
W odpowiedzi na ten problem opracowano nowe podejscie, ktore polega na naswietlaniu
probki wigzka elektronow 0 wysokiej energii. Stwierdzono, ze metoda ta jest skuteczna
w kompensacji defektow odpowiedzialnych za przewodnictwo w objetosci izolatoréw
topologicznych Bi2Tes i Bi2Ses.1"°

Podczas na$wietlania krysztalow Bi2Tes domieszkowanych Mn wiazka elektronow
0 energii 2.5 MeV powstaja rownomiernie roztozone pary Frenkla (para luka — atom
miedzyweztowy), Rys. 3.2. (a).1"! Proces ten wymaga przekroczenia okreslonego progu
energetycznego, ktory rosnie wraz z masa atomowa. Oznacza to, ze warto$¢ progowa jest
wyzsza dla ciezkiego Bi, natomiast nizsza dla lzejszych atomow Te i Mn. Efektywny
przekr6j czynny o, ktory okresla prawdopodobienstwo tworzenia si¢ par Frenkla
w materiatach na podsieciach zawierajacych dane pierwiastki, zalezy od energii wiazki, co
przedstawia Rys. 3.2. (b). Ponizej pewnych progéw energetycznych (charakterystycznych
dla danego pierwiastka w materiale) dana podsie¢ staje si¢ odporna na naswietlanie.
Natomiast powyzej energii okreslonej na 3 MeV mogg wystgpic¢ efekty klasterowania,

anawet reakcje jadrowe.l’?

W praktyce glownie wprowadzone luki modyfikuja
wlasciwosci elektryczne materiatu. W temperaturze pokojowej atomy miedzyweztowe, ze
wzgledu na nizsze bariery migracyjne W poréwnaniu z lukami albo rekombinujg
Z najblizsza luka, albo migrujg na powierzchni¢. Tym samym w temperaturze pokojowej
pozostatymi defektami sg najczgsciej luki. W odniesieniu do badan przeprowadzonych na
krysztatach Biz2Tes domieszkowanych Mn, dla energii wiazki elektronow 2.5 MeV
uzywanej W procesie naswietlania, warto$¢ o jest najwyzsza dla podsieci Bi (Rys. 3.2. (b)).
To wilasnie luka tej podsieci, majgca charakter donora, wnosi gtowny wktad do bilansu
tadunku W objetosci naswietlonych  krysztalow.!’® Pozostate defekty wywotane
naswietlaniem zdaja si¢ mie¢ mniejsze znaczenie. Nalezy zaznaczyé, ze naswietlanie
elektronami nie niszczy struktury sieci krystalicznej, a topologiczne stany powierzchniowe
Diraca sg zachowane.!’® Tym samym na$wietlanie elektronami o wysokiej energii jest

bardzo obiecujacg technikg, umozliwiajacg uzyskanie dostepu do kwantowego transportu
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pochodzacego od topologicznie chronionych stanéw powierzchniowych.

W materiale, ktory poczatkowo byt typu p, naswietlanie powoduje przesunigcie
poziomu Fermiego w goére na skali energii, co pozwala osiggnagé¢ punkt neutralnosci
tadunku (CNP, z ang. charge neutrality point). Jest to rezultat elektrycznej kompensacji
defektow sieci krystalicznej przez defekty wprowadzone na$wietlaniem. Dalsze
naswietlanie pozwala ostatecznie osiaggnagé zmian¢ typu przewodnictwa z p na n
(Rys. 3.2. (c)). Zkolei pozniejsze wygrzewanie powoduje czgsciowa anihilacje lub
redystrybucje wprowadzonych w procesie naswietlania defektdw, co skutkuje redukcija
kompensacji no$nikéw objetosciowych. W rezultacie efekt naswietlania jest odwracany
i poziom Fermiego przesuwa si¢ W kierunku pierwotnej pozycji sprzed naswietlania.”

Reasumujgc, opisany wyzej SposOb sterowania gestoscig nosnikow tadunku
elektrycznego poprzez naswietlanie e ~, a nastepnie wygrzewanie, zostat wykorzystany do
regulacji potozeniem poziomu Fermiego w badanych probkach magnetycznych izolatorow
topologicznych. Dzigki takiemu podej$ciu, mozliwe jest wiarygodne zbadanie wptywu
potozenia poziomu Fermiego na magnetyzm tej samej probki. Pozwala ono bowiem
unikng¢ skomplikowanych efektdw wynikajacych z roznych rozmieszczen domieszek
magnetycznych, ktore mogg wystepowa¢ nawet W probkach wycietych z bezposrednio
sgsiadujacych obszaréw krysztalu. Jak zostanie pokazane w Rozdziale 5.1, takie rdznice
w konfiguracji domieszek wystepuja nawet W probkach pochodzacych ztego samego
procesu wzrostu i moga prowadzi¢ do ich odmiennych wtasciwo$ci magnetycznych.

Pomiary naswietlania wykonane zostaly przez Marcina Konczykowskiego na
akceleratorze elektrostatycznym typu NEC Pelletron w Laboratoire de Physique des
Solides w Ecole Polytechnic, Palaiseau (Francja). Akcelerator ten jest polaczony
Z niskotemperaturowa komora naswietlajaca, wypetniong cieklym wodorem dostarczanym
Z zamknigtego obiegu chlodzenia. Naswietlanie odbywato si¢ przy temperaturze 20 K,
czyli ponizej progu ruchliwo$ci atomow migdzyweztowych, co gwarantowalo stabilno$é
wszystkich wprowadzanych tadunkow i zapobiegato tworzeniu klasterow. Podczas
procesu naswietlania mierzono opornos¢ probki. Monitorowanie dawki promieniowania
odbywato si¢ poprzez zintegrowanie pradu zgromadzonego na klatce Faradaya
umieszczonej za probka. Plamka wiazki elektrondw o energii 2.5 MeV miata rozmiar
5mm, co osiaggnicto przez kolowa apertur¢ diafragmy. Jednorodno$¢ pradu wigzki
zapewniono przez jej stale przemiatanie w osiach x i y dwiema roznymi czestotliwo$ciami.
Przy typowej gestosci pradu wiazki 10 uCm~2s~! mozliwa byta modyfikacja koncentracji

no$nikow na poziomie 10%°cm-3,
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Rysunek 3.2. (a) Wiazki elektronow 0 wysokiej energii maja zdolnos¢ do przenikania ciat
statych na glebokosci do kilkudziesieciu mikrometréw. Naswietlanie e prowadzi do
tworzenia par Frenkla (par luka - atom migdzyweztowy), ktore kompensuja elektrycznie
defekty objetosciowe. (b) Efektywne przekroje czynne tworzenia si¢ par Frenkla (o) jako
funkcja energii elektrondw E dla réznych podsieci. Obliczenia te wykonano przy uzyciu
oprogramowania SECTE, przyjmujac typowa warto$¢ energii przemieszczenia (Ew) na
poziomie 25 eV. Progi energii, Ew, ustalane sg na podstawie masy atomowe;.
Dostosowanie energii elektrondow do wartosci mniejszej lub wigksze] od energii
przemieszczenia dla podsieci Bi pozwala na precyzyjne regulowanie poziomu Fermiego
zardwno w izolatorach topologicznych typu p, jak i typu n. (c) Zmiany oporno$ci probki
Bi2Tes domieszkowanej Mn w czasie jej naswietlania. Probka pierwotnie byta typu p
i zostata naswietlona wigzka elektronéw 0 energii 2.5 MeV. W trakcie pomiaréw in situ
przeprowadzonych w temperaturze 20 K oporno$¢ probki zwigkszyla si¢ 0 okoto dwa
rzedy wielkosci W punkcie neutralnosci tadunku (CNP), co odpowiada zmianie typu
przewodnictwa z p na n. Wykres zaleznosci o(E) z panelu (b) zostaly zaadaptowany
i zmodyfikowany z pracy H. Deng i in., Ref.[29]. Panel (c) zostal zaadaptowany z pracy
J.Sitnicka i in., Ref. [158].

3.5 Badanie wlasciwosci magnetycznych z wykorzystaniem spektroskopii
rezonansu ferromagnetycznego

Spektroskopia rezonansu ferromagnetycznego (FMR, z ang. ferromagnetic resonance)
stanowi wazng technike badania wszystkich klas materialdow magnetycznych, poczawszy
od tych objetosciowych az po nanoskalowe warstwy magnetyczne. Metoda ta polega na
pomiarze absorpcji mikrofalowej zwigzanej z rezonansowa precesja namagnesowania
wokot efektywnego pola magnetycznego ipozwala na uzyskanie cennych informacji
0 magnetycznych wiasciwosciach materiatlu, takich jak state anizotropii magnetycznej,
symetrie pél anizotropii oraz oszacowanie temperatury krytycznej.*”® Ponadto, FMR ma
szerokie zastosowanie w badaniach ultracienkich sprzezonych warstw magnetycznych.
Pozwala bowiem wydoby¢ informacje o wartosci stalej sprzezenia wymiany
mi¢edzywarstwowej, jak rowniez 0 charakterze tego sprzgzenia — czy jest ono

antyferromagnetyczne czy ferromagnetyczne 17417
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W zjawisku rezonansu ferromagnetycznego ferromagnetyk wykazuje rezonansowa
absorpcje energii elektromagnetycznej. Zachodzi to, gdy efektywne pole magnetyczne
wywiera moment obrotowy na namagnesowanie M w ferromagnetyku, powodujac jego
ruch precesyjny. Czestos¢ precesji zalezy od kilku parametrow, wtym Kksztattu
ferromagnetyka, sity i orientacji przytozonego pola magnetycznego oraz namagnesowania
probki. Przylozenie pola elektromagnetycznego o czgstosci zblizonej do czestosci precesji,
powoduje synchroniczne oscylacje wszystkich momentéw magnetycznych — innymi
stowy, wszystkie oscyluja w jednej fazie.

W eksperymencie FMR stosuje si¢ statyczne pole magnetyczne W polaczeniu
z prostopadtym do niego zmiennym polem magnetycznym z zakresu mikrofal. Pole
mikrofalowe indukuje precesyjny ruch momentéw magnetycznych, pod warunkiem, ze
jego czestos¢ jest zgodna z czesto$cig rezonansowa badanej prébki ferromagnetycznej.
Mozliwe sg dwa sposoby zmiany czgsto$ci rezonansowej. Pierwsza z nich polega na
zmianie czestosci pola mikrofalowego przy zachowaniu statycznego pola zewngtrznego na
statym poziomie. Z kolei w drugiej metodzie utrzymuje si¢ stalg czestos¢ mikrofal
I modyfikuje wielko$¢ pola zewnetrznego. Pomiary FMR omawiane w ramach niniejszej
pracy otrzymane zostaly przy =zastosowaniu drugiego ze wspomnianych podejsc,
polegajacego na kontrolowaniu efektywnego pola magnetycznego poprzez manipulacje
wielkoscig statycznego pola magnetycznego.

W celu teoretycznego wyznaczenia pdl rezonansowych powszechnie wykorzystuje si¢

formute Smitha i Beljersa:’®
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W powyzszych rownaniach w jest czegstoscia katowa mikrofal, zas y jest czynnikiem
zyromagnetycznym. Katy 61i¢ definiuja odpowiednio kat biegunowy Iazymutalny
namagnesowania M w sferycznym uktadzie wspotrzednych.

Do pomiarow FMR uzyto standardowej konfiguracji EPR Bruker ELEXSYS-E580

X- band. W tym uktadzie cz¢stos¢ mikrofalowa, ktdra indukuje precesj¢ namagnesowania,

jest utrzymywana na statym poziomie 9.5 GHz. Jest to wymuszone przez mody wlasne
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rezonatora wngkowego, ktory jest sprzezony ze zrédtem mikrofal. Schemat konfiguracji
spektrometru do pomiarbw FMR zostat przedstawiony na Rysunku 3.3. Mikrofale
generowane sg W mostku mikrofalowym z pétprzewodnikowym zrodtem promieniowania.
Jest on potaczony z rezonatorem wnegkowym za pomoca falowodu. Wngka mikrofalowa
jest dostosowana do impedancji falowodu, co zapewnia maksymalne sprzezenie. Dzieki
temu energia mikrofalowa jest gtbwnie absorbowana wewnatrz wneki, a jedynie niewielka
cze$¢ sygnatu jest odbijana i mierzona na diodzie detektora. Wnegka mikrofalowa jest
skonstruowana tak, aby stale pole magnetyczne wewnatrz wngki byto umieszczone
w pozycji probki. Statyczne pole magnetyczne, generowane przez elektromagnes, jest
ustawione prostopadle do pola magnetycznego mikrofal. Probka jest przymocowana do
kwarcowego preta potaczonego z goniometrem, co umozliwia obracanie jej o 360° wokot
zewnetrznego pola. W czasie pomiarow intensywno$¢ tego pola jest regulowana w celu
zlokalizowania rezonansu ferromagnetycznego. Pomiar absorpcji mikrofal przez prébke
odbywa si¢ poprzez pomiar mocy mikrofal odbitych od wneki. Kiedy czesto$é
rezonansowa probki odpowiada czestosci mikrofal we wngce, nastepuje zmiana impedancji
wneki. W efekcie wicksza ilo§¢ mikrofal jest odbijana do detektora, co pozwala na
doktadng analiz¢ stanu magnetycznego badanego uktadu. W celu uzyskania wigkszej
czuto$ci pomiarow stosuje si¢ technike modulacji pola magnetycznego. Dzigki cewkom
modulacyjnym mozliwe jest wprowadzenie niewielkiej modulacji do pola statycznego, co
z kolei umozliwia zastosowanie detekcji lock-in i zwigksza precyzj¢ pomiarow. W efekcie

mierzone widma rezonansowe maja postaé pochodnej absorpcji wzgledem pola

magnetycznego.
_______ mostek mikrofalowy_ _ _ _ _ _
( cyrkulator . Y
I dioda detektora |
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| ko [—( )— \V4 :
\ -
-TTT-TTT-T=== Cewka™ e d
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Rysunek 3.3. Schemat konfiguracji spektrometru do pomiarow FMR
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4 Identyfikacja roznych form nieporzadku w krysztalach
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n

4.1 Charakterystyka strukturalna probek wybranych do analizy FMR
i ARPES

Badania strukturalne probek krysztatow MnBiz2Tes/(BizTes)n zostaly wykonane
zuzyciem mikroskopii SEM i1 TEM w Instytucie Fizyki PAN przez Ann¢ Reszke
i w CNBCh Uniwersytetu Warszawskiego przez Jolant¢ Borysiuk i Kamila Sobczaka.
Wyniki zostaty opublikowane w pracach J. Sitnicka i in. (2D Materials 2022),'5 H. Deng
iin. (Nature Physics 2021)?° oraz wJ. Sitnicka, i.in, (Metamaterials XIV 2023).1%
Przedstawionym w tym rozdziale probkom nadano oznaczenia S1 — S4 (Tabela 1,
Rozdzial 3.1)

W celu zbadania wplywu dystrybucji domieszek Mn na magnetyzm oraz
powierzchniowg struktur¢ pasmowg uktadu MnBi2Tes/(Bi2Tes)n, wyselekcjonowano
probki o zblizonym $rednim sktadzie manganu (~ 2 % at.), jednocze$nie uwzgledniajac
jedng probke 0 wyzszym sktadzie (4 % at.). Strukturalne pomiary SEM skorelowane
z analiza EDX wykazaty niemal jednorodne rozmieszczenie pierwiastkow na poziomie
submikronowym. Jednakze, badania przeprowadzone przy uzyciu TEM w skali
nanometrowej | subnanometrowej ujawnity w kazdej probee obecnos¢
samozorganizowanych warstw septetowych MnBi2Tes osadzonych w strukturze BizTes
(Rysunki 4.1. (a) i (b)). Mangan jest rozmieszczony w ptaszczyznie centralnej warstwy
septetowej (SL), przy czym warstwa septetowa i sgsiednia warstwa kwintetowa (QL) sa od
siebie oddzielone przerwa van der Waalsa (vdW).

Chociaz wigkszos¢ badanych probek wykazuje zblizong $rednig koncentracje manganu,
roznig si¢ one W zakresie jego dystrybucji. Najwicksza odleglos¢ n miedzy sgsiednimi
warstwami septetowymi, rowna 12 warstw kwintetowych, wystepuje w probce oznaczonej
jako S1, ktdéra nie przeszta etapu krystalizacji (badano probke po ectapie syntezy).
W przypadku S1 obserwuje si¢ niewielki rozklad statystyczny w odleglosci n,
z odchyleniem standardowym (SD, z ang. standard deviation) na poziomie pigciu warstw
kwintetowych (Rys. 4.1. (c)). W prdbce S2, poddanej obu procesom, syntezy
i krystalizacji, nastgpuje reorganizacja warstw septetowych, gdzie preferowana odlegtosé¢
miedzy nimi réwna jest czterem warstwom kwintetowym. Probka S3, uzyskana za pomoca
metody Bridgmana w konfiguracji poziomej, wykazuje $redni odstep miedzy warstwami

septetowymi na poziomie siedmiu warstw kwintetowych, z SD rébwnym 1 QL. Wreszcie
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prébka S4 (Bridgman w konfiguracji poziomej) posiada wysoce jednolitag morfologi¢ oraz
najmniejszg odleglos¢ pomiedzy sgsiednimi warstwami septetowymi — zaledwie dwie
warstwy kwintetowe.
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Rysunek 4.1. (a) Obraz struktury MnBi2Tes/(Bi2Tes)n, uzyskany zuzyciem STEM
w warunkach HAADF, zostal skorelowany z profilem intensywnosci (b) warstwy
MnBi.Tes osadzonej w strukturze Biz2Tes. Bizmut, bedacy najcigzszym pierwiastkiem
w badanej strukturze, generuje najwicksza intensywno$¢ na obrazie. (C) Fragment
supersieci MnBizTes/(Bi2Tes)n z probki S1 przedstawiony z wykorzystaniem mapowania
EDX. Dystrybucja Mn pokazana jest kolorem z6ttym natomiast Bi kolorem niebieskim. Na
panelu (c) pokazany jest rowniez histogram prezentujacy statystyczny rozktad odleglosci
miedzy sgsiednimi warstwami septetowymi z wartoscig Srednig 7 rowng 12 warstw
kwintetowych oraz z odchyleniem standardowym na poziomie 5 warstw kwintetowych. (d)
Obraz STEM uzyskany w warunkach HAADF i odpowiadajgca mu mapa EDX (e)
ukazujgca podstawianie Bi przez Mn w warstwie kwintetowej Bi2Tes w probce S1. (f)
Obraz STEM fragmentu probki S2 przedstawiajacy grupowanie warstw septetowych
w supersieci, ktore zawieraja wiclokrotnosci trzech warstw septetowych. Odlegtosé
pomiedzy warstwami septetowymi jest rowna 4 QL. (g) Profil glebokosciowy
intensywnos$ci sygnatu SIMS probki S2, ukazuje charakterystyczne struktury bedace
efektem supersieci wytworzonej przez warstwy septetowe wewnatrz materiatu gospodarza
Bi2Tes. Koncentracja manganu w warstwach kwintetowych jest okoto dziesi¢¢ razy nizsza
w poréwnaniu do warstw septetowych, co jest spdjne z wynikami uzyskanymi za pomoca
analizy EDX. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [157], prawa autorskie IOP.

Przeprowadzone badania strukturalne umozliwily zidentyfikowanie dwoch rodzajow
nieporzadku w badanych probkach. Pierwszy z nich jest zwigzany z dystrybucjg warstw
septetowych oraz warstw kwintetowych. Nalezy do niego wspomniany juz statystyczny
rozktad warstw kwintetowych. Ten typ nieuporzadkowania obejmuje takze grupowanie

warstw septetowych w supersieci, ktore przewaznie zawieraja wielokrotnosci trzech
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warstw kwintetowych (Rys. 4.1. (f —g)). Do tego dochodzg przypadki zaktocen ciggtosci
warstw septetowych, kiedy to warstwy septetowe przeplatajg si¢ z warstwami
kwintetowymi (Rys. 4.2. (a)).

Drugi typ nieuporzadkowania, ktory zdaje sie¢ mie¢ kluczowe znaczenie dla whasciwos$ci
magnetycznych prébek MnBi2Tes/(Bi2Tes)n, dotyczy rozmieszczenia manganu mig¢dzy
warstwami septetowymi i kwintetowymi. Przeprowadzona analiza mikrochemiczna przy
uzyciu techniki EDX (Tabela 1) i SIMS (Rysunek 4.1. (g)) ujawnita obecnos¢ manganu
w skadingd niemagnetycznych warstwach Bi2Tes, gdzie najprawdopodobniej zastepuje
atomy Bi (Rys. 4.1. (d — e)) oraz deficyt manganu w warstwach MnBi2Tes (Rys. 4.2. (b),
Tabela 1). W badanych prébkach zawartos¢ Mn w warstwach kwintetowych Biz2Tes
typowo oscyluje w zakresie miedzy 0.3 al at. %. Z kolei w warstwach septetowych
najwyzsza koncentracj¢ Mn, réwng 10.6 + 1.6 at.%, odnotowano w probee S2. Wartos¢ ta
jest zgodna w granicach trzech odchylen standardowych z nominalng wartoscig dla
idealnej formuty MnBiz2Tes (okoto 14 at.%). Jednoczes$nie probka S2 charakteryzuje si¢
najwyzszg temperaturg ferromagnetycznego przejscia fazowego — 13 K. Z kolei probka S1,
ktéra nie byla poddana drugiemu etapowi procesu wzrostu w metodzie Bridgmana,
wykazuje najnizszg koncentracje manganu w SL na poziomie 4.4 £ 0.7 at. % i najnizsza Tc
réwng 6 K. Tym samym potwierdza to, ze krystalizacja w gradiencie temperatury wplywa
na znaczgcg poprawe struktury MnBi2Tes. Wreszcie, probki S3 i S4 wykazuja obecno$é
manganu w warstwach septetowych na poziomie odpowiednio 5.0 + 0.8 at.%
i7.6 + 1.1at.%.

(a)

(b) Te [Bi

."000‘.

2 nm

Rysunek 4.2. (a) Obraz STEM uzyskany na probce S3 przedstawiajacy zaklocenia
cigglosci warstw septetowych. Warstwy septetowe oznaczone na zotto przeplatajg si¢
z warstwami kwintetowymi oznaczonymi kolorem czerwonym. (b) Wysokorozdzielcza
mapa EDX warstwy septetowej. Mn oznaczony jest na zo6tto. Analiza ilosciowa wykazuje
deficyt Mn w warstwie septetowej w poréwnaniu do nominalnego sktadu MnBi2Teas.
Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [126].
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Szczegotowe charakterystyki badanych probek zostaly zebrane ipodsumowane
w Tabeli 1 w Rozdziale 3.1.

Reasumujac badania strukturalne probek MnBizTes/(BizTes)n 0 roznej odleglosci n
miedzy sgsiednimi warstwami septetowymi wskazuja, ze zwigzki te sg wysoce podatne na
zaburzenia. Wyniki TEM skorelowane z mikroanaliza EDX wykazaty efekty nieporzadku
w postaci statystycznego rozrzutu odlegtosci migdzy warstwami septetowymi, ktora
zwigksza si¢ wWraz ze wzrostem n, oraz migracji Mn pomigdzy warstwami septetowymi
I kwintetowymi: zaobserwowano deficyt Mn w warstwach septetowych i jego

domieszkowanie do warstw kwintetowych.

4.2 Charakterystyka strukturalna probek wybranych do badan z uzyciem
naswietlania wigzka elektrondw i pomiaréw magnetotransportowych

Do badan wplywu potozenia poziomu Fermiego na wlasciwosci magnetyczne
I magnetotransportowe magnetycznych izolatoréw topologicznych
Z samozorganizowanymi warstwami septetowymi wybrano dwa krysztaty. Jednym z nich
byt domieszkowany Mn Bi2Tes, a drugim domieszkowany Mn BiSbTes, ktdre w Tabeli 1
zostaly odpowiednio oznaczone jako S5 iS6. Podobnie jak opisano w poprzednim
rozdziale, badania strukturalne probek zostaly wykonane z uzyciem mikroskopii SEM
i TEM w Instytucie Fizyki PAN przez Anng Reszk¢ iw CNBCh Uniwersytetu
Warszawskiego przez Jolante Borysiuk i Kamila Sobczaka. Wyniki zostaly opublikowane
w pracach J. Sitnicka i in. (Physical Review B 2023)*%8 oraz J. Sitnicka i in. (Metamaterials
XIV 2023).126

Analiza EDX wykazata $rednig koncentracje Mn na poziomie 0.45 at. % i 1.9 at. %
odpowiednio w S5 i S6. Pomiary TEM skorelowane z EDX wykazaty jednorodny rozktad
Mn w S6 (BiSbTes domieszkowany Mn), Rys. 4.3. (a). Mozna przypuszczac, ze atomy Mn
gléwnie zastepuja pozycje akceptorowe Bi/Sb, 0 czym $wiadczy wysoka koncentracja
dziur na poziomie 5.8 x 10%° cm™3, a miejscami osiggajaca nawet okoto 102 cm3. Nie
mozna jednak wykluczy¢, ze czgs¢ manganu wystepuje W pozycjach migdzyweztowych
w przerwach van der Waalsa.'” Nie tworzy ona natomiast struktury, ktéra bylaby
wykrywalna w pomiarach TEM. Mozna natomiast zaobserwowaé pojedyncze
samozorganizowane warstwy septetowe MnBi2Tes (Rys. 4.3. (a)).

Z kolei w S5 (Bi2Tes domieszkowany Mn) obecnos¢ warstw septetowych jest
liczniejsza, tworzg one fragmenty supersieci MnBiz2Tes/(Bi2Tes)nz n =4 QLs, Rys. 4.3. (b).

Tak jak w przypadku prébek omawianych w Rozdziale 4.1, atomy Mn oprdcz obecnosci
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w warstwach septetowych, wystepuja takze w warstwach kwintetowych. Widoczne jest to
wyraznie na mapie EDX uzyskanej na fragmencie probki S5, gdzie rownomierny rozktad
z6ltych punktéw reprezentuje Mn w obszarze matrycy BizTes. Krysztal BizTes
domieszkowany Mn, S5, wykazuje przewodnictwo typu p, z koncentracja dziur na

poziomie 1.8 x 10%2° cm~3.

(a)

BiSbTe;

SL

5 nm 10 nm

Rysunek 4.3. Mapy EDX ukazujgce rozktad Mn w krysztale BiSbTes — S6 (a) oraz Bi2Tes
— S5(b). Mn zajmuje pozycje podstawieniowe w macierzy BiSbTes (a) lub w warstwach
kwintetowych Biz2Tes (b), jak réwniez samoistnie organizuje si¢ W warstwy septetowe

MnBi2Teas, ktore sg widoczne jako zotte paski. Rysunek pochodzi z pracy J.Sitnicka i in.,
Ref. [158].
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5 Analiza wlasciwosci magnetycznych izolatorow
topologicznych z samozorganizowanymi warstwami
MnBi>Tesza pomocg FMR

51 Widma FMR. Efekty zwigzane z domieszkowaniem Mn do warstw
kwintetowych w MnBi>Tes/(Bi>Tes)n. Jakosciowa analiza rezonansu
sprzezonych warstw MnBi>Tes i domieszkowanego Mn Bi,Tes.

W niniejszym rozdziale zostang omowione wyniki pomiarow FMR przeprowadzone dla
ferromagnetycznych probek MnBi2Tes/(BizTes)n. Wiasciwosci strukturalne tych probek
opisane zostaly w Rozdziale 4.1 i zestawione w Tabeli 1 (Rozdzial 3.1). Podczas analizy
wynikow dla poszczegolnych probek, stosowane bgda oznaczenia S1 — S4 nadane im
w Tabeli 1 w Rozdziale 3.1.

Pomiary FMR zostaly przeprowadzone poczagwszy od temperatury 5 K w gore dla
dwoch orientacji zewnetrznego pola magnetycznego H wzgledem osi ¢ krysztalu Bi2Tes:
kieruneck prostopadlty do powierzchni probki — H || ¢ ikierunek réwnolegly do
powierzchni— H 1 c¢. Oprocz tego, dla kazdej probki wykonano pomiary zalezno$ci
katowe] sygnatu FMR w statej temperaturze, modyfikujac kat miedzy H a osig ¢ w zakresie
od 0° do 360°.

Rysunek 5.1 przedstawia widma FMR otrzymane dla kazdej z badanych probek przy
roznych temperaturach, z polem magnetycznym przytozonym réwnolegle i prostopadle do
osi c. We wszystkich probkach MnBi2Tes/(Biz2Tes)n sygnal FMR pojawia si¢ W nizszym
polu magnetycznym dla H |l ¢, co wynika z faktu, ze tatwa o§ namagnesowania jest
skierowana prostopadle do ptaszczyzny probki, podobnie jak ma to miejsce w przypadku
Bi>-xMnxTes.1>17" Wlasciwosé ta sprawia, ze rodzina zwigzkow MnBizTes/(Biz2Tes)n
stanowi obiecujace Srodowisko eksperymentalne do realizacji QAHE, zuwagi na
dominujacy wplyw na topologiczne powierzchniowe stany spinowe sktadowej
namagnesowania skierowanej wiasnie prostopadle do ptaszczyzny prébki. Mozna
zauwazy¢, ze 0 ile w prébkach S1, S3 iS4, widmo FMR tworzy pojedyncza, szeroka
i nieregularna w ksztalcie linia rezonansowa, pozwalajaca traktowaé uktad w przyblizeniu
jednorodnego modu rezonansowego, to w probce S2 (n =4 QL) widoczne sg dwa, potozone
blisko siebie sygnaty (Rys. 5.1). Taki wyglad widma dla probki S2 wynika z obecno$¢
manganu w warstwach kwintetowych Bi2Tes, co zostalo potwierdzone w pomiarach
strukturalnych przedstawionych w Rozdziale 4.1 (Rys. 4.1. (d — e)). Domieszkowanie Mn
w QL zasadniczo modyfikuje natur¢ uktadu MnBi2Tes/(Biz2Tes)n. Warstwy MnBi2Tes nie

moga by¢ juz postrzegane jako niezalezne i nieoddzialujgce ze sobg na duzych dystansach
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n, gdyz moga ulec sprzgzeniu za sprawg niewielkiej ilosci Mn w warstwach kwintetowych.
Faktycznie, efekt ten jest widoczny w wynikach FMR dla prébki S2, gdzie linia
rezonansowa dzieli si¢ na dwa mody. Pochodza one od sprzgzonych podsystemow
spinowych, ktore tworza warstwa septetowa MnBi2Tes oraz warstwa kwintetowa (Bi2Tes)n

Z domieszka manganu.
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Rysunek 5.1. Widma FMR otrzymane dla ferromagnetycznych prébek
MnBi.Tes/(Bi2Tes)n  0znaczonych odpowiednio S1 (a), S2 (b), S3 (c) 1S4 (d).
Intensywnos$¢ sygnalu FMR podana jest w jednostkach arbitralnych (j. a.). Widma
uzyskano przy réznych temperaturach dla dwoch orientacji zewnetrznego pola
magnetycznego H wzgledem osi ¢ krysztatu Bi2Tes (H || ci H L c). Dla wszystkich
probek rezonans pojawia si¢ W nizszym polu magnetycznym dla H || ¢, co wynika z faktu,
ze tatwa o$ namagnesowania jest skierowana prostopadle do ptaszczyzny probki. Strzatki
na (b) oznaczajg potozenie dwoch komponentéw rozszczepionej linii rezonansowe;.

Rezonans magnetyczny dla dwoch sprzezonych cienkich warstw magnetycznych
generuje dwa mody wiasne (akustyczny i optyczny), ktére sa utworzone przez jednorodne

mody poszczegblnych  warstw. W przypadku modu akustycznego precesja
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namagnesowania obu warstw zachodzi w fazie, natomiast w modzie optycznym, ktéry jest
stabszy, precesja zachodzi w przeciwnych fazach.'’>17817% Wyniki otrzymane dla prébki
S2 wskazuja, ze silniejszy mod akustyczny wystepuje W wyzszym polu magnetycznym niz
stabszy mod optyczny (Rys. 5.2. (a)), co jest charakterystyczne dla ferromagnetycznego
sprze¢zenia migdzy dwoma poduktadami spinowymi. Niewielka roznica w amplitudach
modow akustycznego i optycznego (lak/lopt = 1.8) oraz ich bliskie potozenie (Rys. 5.2. (a)),
wskazuja na niskg wartos¢ parametru sprz¢zenia miedzywarstwowego, ktéry oszacowano
w Rozdziale 5.1.1 na J = 1.37 X 1077Jm™2. Nalezy tu skomentowaé, ze podobna
koncepcja sprzegania si¢ warstw septetowych poprzez Mn obecny W warstwach
kwintetowych zostata rownolegle zaproponowana w pracy C. Yan. iin., Ref. [180]
i poparta modelem koncepcyjnym Isinga, ktory zaktadal oddziatywanie miedzy
momentami magnetycznymi w dwdch warstwach atoméw Mn (dwie warstwy SL) oraz
w hipotetycznej warstwie migracyjnej (QL z punktowymi domieszkami Mn). Wedtug tego
trojwarstwowego modelu Isinga podstawowy stan magnetyczny jest ksztaltowany przez
rywalizacje migdzy energiag sprzegania migdzywarstwowego aenergia sprzggania
wynikajaca z zaburzenia (obecnosci domieszki Mn w warstwie QL). Gdy energia
sprzezenia migdzywarstwowego przewyzsza wywolane zaburzeniem sprzezenie
magnetyczne pomi¢dzy warstwami Mn i warstwa defektu, faworyzowany jest stan
antyferromagnetyczny. W przeciwnym wypadku uporzadkowanie ferromagnetyczne staje
si¢ bardziej korzystne. Jako, ze wraz ze wzrostem odleglosci n miedzy SL sprzezenie
miedzywarstwowe wyraznie stabnie, W przypadku ukladéow zwyzszym n (> 3)
faworyzowany stanie si¢ ferromagnetyzm indukowany zaburzeniem zwigzanym
Z migracjg Mn. Jednakze w przeciwienstwie do obserwowanego W eksperymencie FMR
ferromagnetycznego sprzezenia warstw septetowych 1 kwintetowych, model Isinga
przewiduje antyferromagnetyczne sprz¢zenie warstwy migrujagcych jonow Mn w QL
Z sgsiadujgcymi warstwami Mn w SL.1% Rozbiezno$¢ ta moze wynikaé z przyjetych
uproszczen teoretycznych zastosowanych podczas analizy, w szczegblnosci pominiecia
zaburzen wystepujacych W obrgbie warstw septetowych. W ostatnim czasie w pracy
F.Islam iin., Ref. [181], przedyskutowano role magnetycznych defektow
w magnetycznym izolatorze topologicznym (Shi—xMnx)2Tes. Autorzy sugeruja, ze
oddziatywania ferromagnetyczne w tym uktadzie prawdopodobnie zwigzane sg z atomami
Mn, ktore zastgpuja miejsca Sb (Mnsb) a ulokowane sa W sgsiednich QL oddzielonych
przerwami van der Waalsa. W obr¢bie jednego bloku QL warstwa magnetyczna, ktorg

tworzg Mn, oddziatuje AFM z Mnsb, podczas gdy Mnsp W sgsiednich QL oddzielonych
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przerwa VAW sprzezone sg FM. W efekcie defekty Mnsp moga stanowi¢ droge dla
ferromagnetycznego sprze¢zenia warstw Mn. W analogiczny sposob, w uktadzie badanym
wtej rozprawie, atomy manganu w warstwie septetowej moga oddziatywac
ferromagnetycznie z atomami manganu w warstwie kwintetowej, gdyz rowniez dzieli je
przerwa VdW. Rola nieporzadku w warstwie Mn nie zostata uwzgledniona w modelu
zaproponowanym w przytoczonej pracy, Ref. [181]. Aktualne badania nad pelnym
zrozumieniem oddziatywania ferromagnetycznego w skali mikroskopowej w uktadach
MTI MnBi2Tes/(Bi2Tes)n nadal stanowig temat dyskusji. Do tej pory wszystkie
zaprezentowane koncepcje, w tym ta przedstawiona w niniejszej rozprawie, sugeruja, ze
domieszki Mn w warstwach kwintetowych odpowiadajg za ferromagnetyczne sprzezenie
warstw magnetycznych oraz ferromagnetyczng stabilizacj¢ uktadu w trzech wymiarach.
Blizsze spojrzenie na widma FMR w prébce S2 prezentuje Rys. 5.2. W temperaturze
5 K rozdzielenie linii rezonansowej na dwa mody nastepuje jedynie w okolicach H
przytozonego w kierunku prostopadtym do osi ¢ krysztatu. W przedstawionej na Rysunku
5.2. (b) zalezno$ci katowej sygnatu FMR kat azymutalny 01, definiujacy kat miedzy osig
c a kierunkiem przylozonego pola magnetycznego, zawiera si¢ W przedziale od 77° do
100° (90° oznacza kierunek H L c). Poza tym zakresem, rezonans nie jest wykrywalny, co
wynika z duzej anizotropii magnetycznej badanej probki oraz niewystarczajacej energii
mikrofalowej przy ktorej prowadzone byty pomiary (9.5 GHz). Powoduje to, ze dlaH || ¢
niemozliwe jest spelnienie warunkéw rezonansu przy zastosowanych parametrach
pomiaru. Zarowno ten efekt, jak i pojawienie si¢ dodatkowej linii rezonansowej oznaczonej
gwiazdka ,,*” (Rys. 5.2. (@ — b)) zostang szerzej wyjasnione W Rozdziale 5.1.2.
W temperaturze 11 K uzyskano typowy przebieg anizotropii katowej dla dwaoch
sprzezonych podsystemow spinowych z anizotropig jednoosiows, co przedstawia Rysunek
5.2. (c). Mozna zauwazy¢, ze mody akustyczny ioptyczny nigdy nie przecinajg si¢
w charakterystyce katowej, co jest typowe dla FMR w uktadzie sprz¢zonych warstw
i pozwala na ich odroznienie od warstw niesprzezonych. Taka specyfike dyspersji katowej
mozna rozumie¢ nastgpujgco: W przypadku dwoch niesprzezonych warstw 0 odmiennych
anizotropiach i zblizonych warto$ciach czynnika g, pole rezonansowe dla jednej z warstw
przy H |l ¢ bedzie wigksze niz dla drugiej, podczas gdy dla konfiguracji H L c sytuacja
bedzie odwrotna. W efekcie nastgpi przeciecie si¢ zaleznos$ci katowych modow
rezonansowych. Natomiast w uktadzie warstw sprzezonych, anizotropie katowe obydwu
modOw sg przesuniete wzgledem siebie 0 warto$¢ zalezng od stalej sprzezenia

miedzywarstwowego W catym zakresie katowym, a wiec nie ulegng przecieciu.
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Rysunek 5.2. FMR w probce S2 ukazuje rozdzielenie modéw optycznego i akustycznego
pochodzacych od sprzezenia warstw septetowych i domieszkowanych Mn warstw
kwintetowych. (a) Widmo FMR uzyskane w temperaturze 5 K dla H L ¢ (8 = 90°).
Mody optyczne iakustyczne zaznaczone sg odpowiednio strzatkami. Gwiazdka ,,*”
oznacza dodatkowg lini¢ rezonansowg pochodzacg z drugiego rozwigzania rownan Smitha
i Beljersa (patrz Rozdzial 5.1.2). (b) Anizotropia sygnatow rezonansowych w 5 K. Stupki
bltedow przypisane wartosciom pola rezonansowego odpowiadajg szeroko$ci linii
rezonansowej. Gwiazdka ,,*” oznacza drugie rozwigzanie rownan Smitha i Beljersa. ()
Anizotropia sygnaldw rezonansowych w 11 K. Mody akustyczny ioptyczny si¢ nie
krzyzuja. (d) Zmiana szeroko$ci rozszczepienia migdzy modem akustycznym i optycznym
w funkcji temperatury. Do uzyskanej zalezno$ci dopasowano funkcje potegowa W postaci:
1-a(T/Tc)*2. Rysunek pochodzi z artykuhu J. Sitnicka i in., Ref. [157], prawa autorskie IOP.

5.1.1 Wyznaczenie energii wymiany miedzywarstwowej w ukladzie
MnBiz2Tes/(Biz2Tes)n

Uktad sprzgzonych warstw magnetycznych w MnBizTes/(Biz2Tes)n tworzg warstwa
septetowa MnBi2Tes oraz domieszkowana manganem warstwa kilku kwintetow (Bi2Tes)n.
Przedstawione w niniejszym rozdziale obliczenia opierajg si¢ na powszechnie przyjetej
metodologii fenomenologicznej stosowanej do analizy FMR dla przypadku dwdch
cienkich, sprzezonych warstw magnetycznych.’®82 W ramach zastosowanego podej$cia
przyjeto uproszczenie, ze spiny W poszczegélnych poduktadach sa pod wplywem
identycznych pol anizotropii i wymiany, co jest uzasadnione bardzo bliskim potozeniem
modéw  optycznego i akustycznego.'®® W przypadku takich samych  warstw

magnetycznych, mod akustyczny, ktory wystepuje przy wyzszym polu magnetycznym, jest
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zdegenerowany z modem pojedynczej warstwy. Natomiast mod optyczny przesuwa si¢
w kierunku nizszego pola magnetycznego pod wplywem pola wymiany Hex, ktore, gdy
pomiary prowadzone sg W konfiguracji H L c, definiuje si¢ jako:1"®

2] 1ty +t,
H =—< )
M\ ity

W powyzszym réwnaniu J to mi¢dzywarstwowa energia wymiany zdefiniowana na

jednostke powierzchni, Ms reprezentuje namagnesowanie nasycenia, ati i t2 to grubosci
odpowiednich warstw magnetycznych. W temperaturze 5 K warto$¢ rozszczepienie
migdzy modem optycznym i akustycznym dla H L ¢ réwna jest H,, =150 mT (Rys.
5.2. (a) i (d)). Przy zalozeniu jednakowych statych anizotropii magnetycznych dla warstwy
MnBi.Tes idla domieszkowanej manganem warstwy BizTes, taka warto$¢ H,, da
w przyblizeniu stala sprzezenia wymiany na poziomie J = 1.37 X 1077Jm™2.
W obliczeniach zatozono, ze t1 odpowiada grubosci jednej SL, rownej 1.68 nm, natomiast
t2 jest rownowazne grubosci czterech QL, co przektada si¢ na 5.12 nm. Z kolei za wartos¢
Ms przyjeto 150 emu mol* korzystajac z wyniku z pracy H. Deng i in., Ref. [29]. Uzyskana
warto$¢ J jest znacznie nizsza W porownaniu, np. z wartosciami dla sprzezonych warstw
metali  przejSciowych:  NiFe —~104Jm2%  Co-~103Jm2'® oraz dla
Fe —~ 10 %Jm-2,184

Na Rysunku 5.2. (d) pokazano jak wielko$¢ rozszczepienia migdzy modem
akustycznym i optycznym, a wigc pole wymiany H,,, zmienia si¢ W funkcji temperatury.
Do interpretacji uzyskanej zaleznoéci mozna zastosowaé prawo potegowe T2 (doktadniej
1 —a(T/T,)3/?, gdzie T to temperatura, Tc to temperatura Curie, a to stata). Ma ono swoje
zrodto w termicznych fluktuacjach spindw na granicy miedzy warstwami, ktore prowadza
do redukcji efektywnego sprzezenia miedzywarstwowego.*8

W pracy N. S. Almeida & D. L. Mills, Ref. [185], autorzy analizuja, jak sprzg¢zenie
wymienne mig¢dzy warstwami W magnetycznych uktadach wielowarstwowych zalezy od
temperatury. Szczegoélnie interesuje ich wptyw termicznie wzbudzanych fal spinowych na
to sprzezenie. Pokazali, ze rozszczepienie mi¢dzy modami akustycznym a optycznym,
a wiec sita sprzezenia migdzywarstwowego, sa ksztaltowane przez termiczne fluktuacje
spinbw w warstwach granicznych. Ich analiza teoretyczna wskazuje, ze roznica
energetyczna pomigedzy modami akustycznym ioptycznym zmienia si¢ z temperaturg
zgodnie z zaleznoscia T%2, co znajduje potwierdzenie w wynikach eksperymentalnych
przedstawionych na Rys.5.2. (d). (Warto w tym miejscu zaznaczy¢, ze widoczna na

Rysunku 5.2. (d) zmiana nachylenia krzywej przy wartosci T/Tc rownej okoto 0.7 nie ma
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podioza fizycznego, lecz jest artefaktem wywotanym szerokoscia i nieregularnym
ksztaltem linii rezonansowych.)

Ogolne zachowanie magnetyczne MnBiz2Tes/(Bi2Tes)n ksztaltowane jest wigc przez
obecnos¢ atomoOw Mn podstawiajacych Bi w warstwach kwintetowych, ktore porzadkuja
si¢ ferromagnetycznie w warstwach QL, jak dyskutowano w Ref. [181] i jednoczesnie
sprzegaja  zMn  uporzadkowanymi  planarnie ~ w warstwach  SL  poprzez
miedzypowierzchni¢. Warto zauwazy¢, ze migdzypowierzchni¢ wyznacza tutaj przerwa
van der Waalsa pomigdzy SL a sgsiednig QL i w niektorych probkach (S2) jest ona wrecz
idealna. W mniej doskonatych krysztatach (S3) obserwuje si¢ zaklocenia ciggtosci warstw
septetowych i przeplatanie si¢ z warstwami kwintetowymi, Rys. 4.2. (a), co moze mieé
réwniez wpltyw na temperaturg Curie.

Wzrost temperatury probki poteguje wptyw termicznych fluktuacji spindw, co ostabia
ferromagnetyczne sprzgzenie miedzy warstwami. Jednakze wcelu doktadnego
zrozumienia wspotdziatania tych dwoch mechanizméw (ferromagnetycznego sprze¢zenia
spindbw Mn poprzez przerwe van der Waalsa i termicznych fluktuacji), kluczowe jest
przeprowadzenie obliczen teoretycznych uwzgledniajacych oba efekty rownoczesnie.

Przedstawiona powyzej koncepcja sugeruje, ze w probkach MnBi2Tes/(Bi2Tes)n, gdzie
odlegtos$¢ (n) miedzy warstwami septetowymi jest duza, glowne mechanizmy sprz¢zenia
magnetycznego sg zwigzane zefektami wystepujacymi na granicach miedzy
poszczegblnymi warstwami, a takze z rozmieszczeniem domieszek Mn, ktorych obecno$é¢
w warstwach BizTes jest konieczna do ferromagnetycznej stabilizacji uktadu w trzech
wymiarach. Wyniki te rzucaja $wiatto na dodatkowe aspekty ksztattujace ferromagnetyzm
w prébkach MnBizTes/(Bi2Tes)n o duzym n. Dotychczasowe badania koncentrowaty sie

+ 26,27

bowiem na roli odlegto$ci miedzy warstwami septetowymi,“*“’ podkreslajac, ze jej wzrost

prowadzi do rozprzegnigcia tych warstw.
5.1.2 Fenomenologiczna analiza sygnalow FMR w przyblizeniu jednorodnego

modu rezonansowego. Wplyw nieporzadku magnetycznego na pole
anizotropii i temperature przejscia fazowego w ukladach MnBi2Tes/(BizTes)n.

W przypadku wigkszosci badanych probek (S1, S3 iS4), widmo FMR tworzy
pojedyncza, nieregularna i szeroka linia rezonansowa (Rysunki 5.1 (a), (¢ — d)). Oprocz
gorszej jakosci krystalicznej probek, wickszego nieporzadku magnetycznego 1 CO za tym
idzie znacznym poszerzeniem linii rezonansowych, brak widocznego rozszczepienia
sugeruje stabe sprz¢zenie miedzy warstwami MnBi2Tes (patrz Rozdzial 5.1.1)

a warstwami Bi2Tes domieszkowanymi Mn. Wskazuje to takze na porownywalne warto$ci
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statych anizotropii magnetycznej w obu podsystemach spinowych. W takim kontekscie,
widma FMR mozna przyblizy¢ jednorodnym modem rezonansowym, traktujgc state
anizotropii magnetycznej jako wazone namagnesowaniem s$rednie wartosci dla dwoch
podsysteméw spinowych.”® Catkowita gesto$¢ energii swobodnej U, uwzgledniajaca
dominujgcy wpltyw anizotropii osiowej wzdluz osi ¢, moze by¢é wodwczas wyrazona
jak0:175,176
U = —HM((cosBcos8y + sinBsinby cos(p — @y)) — %Mz sin? @ + K, sin? 4, (5.1)
gdzie pierwszy czton po prawej stronie rownania odpowiada energii Zeemana, drugi czton
reprezentuje energi¢ anizotropii ksztattu (demagnetyzacji), atrzeci czlon to energia
anizotropii osiowej, przyblizona pierwszym elementem rozwinigcia W Szereg O statej
anizotropii Ki. M i H to odpowiednio wartosci bezwzgledne wektorow namagnesowania
M oraz pola magnetycznego H. Katy 0, ¢, 61, ¢n to katy biegunowe i azymutalne dla M
i H w sferycznym uktadzie wspotrzednych. O$ biegunowa z jest skierowana wzdhuz osi ¢
krysztalu Bi2Tes (ositatwego namagnesowania), natomiast plaszczyzna Xy lezy
W plaszczyznie probki (ptaszczyzna ab). Energia demagnetyzacji prezentuje takg sama
zalezno$¢ od kata O co energia anizotropii osiowej. W praktyce, mierzy si¢ jedynie
calkowity efekt tych dwadch wktadow, ktory mozna przedstawi¢ za pomocg efektywnego
pola anizotropii:
K1

A 21 -
HA=22-2), (5.2)

We wszystkich badanych probkach MnBi2Tes/(Bi2Tes)n tatwa o§ namagnesowania jest
skierowana prostopadle do ptaszczyzny probki (wzdtuz osi c), co wynika z duzej
i dodatniej wartosci Ki. Dominujacy wplyw anizotropii magnetokrystalicznej nad
anizotropig demagnetyzacji sprawia, ze rezonans ferromagnetyczny obserwuje si¢ przy
nizszym polu magnetycznym dla H rownolegtego do osi € niz dla H prostopadtego do niej

(Rysunki 5.115.3).
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Rysunek 5.3. Pole rezonansowe uzyskane dla H L ¢ i H || ¢ w funkcji temperatury dla
wszystkich badanych prébek MnBizTes/(Bi2Tes)n. W przypadku probki S2 strzatkami
oznaczono mody akustyczny ioptyczny. Zkolei obserwowane w najnizszych
temperaturach drugie rozwigzanie réwnan Smitha i Beljersa dla probki S2 zostato
oznaczone symbolem ,,*”. W stanie paramagnetycznym, gdy anizotropia FMR jest
zaniedbywalna, zostala okreslona warto$¢ czynnika g, réwna 2.03.

Zastosowanie standardowej metody Smitha i Beljersa, opisanej wczesniej
w Rozdziale 3.5, przy zalozeniu energii swobodnej U wyrazonej Wzorem 5.1, umozliwia
uzyskanie wartosci pola rezonansowego Hres(fH) oraz rownowagowego kata
namagnesowania feq poprzez rozwigzanie uktadu Rownan 3.3 i3.4 (Rozdzial 3.5).
W przyjetym przyblizeniu jednorodnego modu rezonansowego, pole anizotropii
magnetycznej H” okre$la preferowang orientacje namagnesowania probki. Zgodno$é
kierunku namagnesowania probki z kierunkiem przytozonego pola wystgpuje wytacznie
dla 6 = 0° (H Il ¢) i 61 = 90° (H L c, w plaszczyznie ab). Dla pozostatych katdw 6n
namagnesowanie odchyla si¢ od przytozonego pola magnetycznego w kierunku tatwej osi
namagnesowania. Efekt ten jest tym wigkszy, im wigksze jest pole anizotropii, o ilustruje
Rysunek 5.4. (a). Przy zatozeniu warto$ci pola anizotropii uoH” na poziomie 0.28 T, widac,
ze warunek rezonansu nie moze by¢ spetniony w pasmie X dla konfiguracji H || c. Jest to
zgodne z obserwacjami omawianymi dla probki S2, Rys. 5.2 (b). Natomiast, dla H L c,
pojawia si¢ drugie rozwigzanie rownania Smitha i Beljersa, ktore odpowiada
alternatywnemu katowi réwnowagi (Rys. 5.4. (a)). W widmach FMR prébki S2 ten
dodatkowy sygnat rezonansowy, zwigzany z drugim mozliwym katem réwnowagowym
zostal oznaczony gwiazdka ,,*”, Rysunki 5.2. (a — b) 15.3. Dla tego sygnatu nie

zaobserwowano rozszczepienia linii rezonansowej na mody optyczny i akustyczny, jak ma
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to miejsce dla wyzej potozonej linii rezonansowej. Wszystko powyzsze sugeruje zatem
wystepowanie Silnego pola anizotropii w probce S2.

Rysunki 5.4. (b) i 5.4. (¢) ilustrujg wptyw pola anizotropii magnetycznej na orientacje
namagnesowania w obecnos$ci statego pola magnetycznego 0.3 T. Mapy gestosci energii
swobodnej odpowiadaja dwom r6znym wartosciom pola anizotropii: 0.01 T oraz 0.28 T.
Minimum energii okresla kat rownowagi namagnesowania. Przy niewielkim polu
anizotropii (uoH” = 0.01 T), kierunek namagnesowania jest zgodny z kierunkiem
przylozonego pola magnetycznego (Rys. 5.4. (b)). Natomiast dla pola anizotropii
wHA =0.28 T, widoczna jest wyrazna tendencja namagnesowania do orientacji wzdtuz osi
¢ (Rys. 5.4. (c)). Jednak dla konfiguracji H L ¢ (6+ =90°), minimum energii swobodnej nie

jest dobrze zdefiniowane (Rys. 5.4. (c)).
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Rysunek 5.4. Wplyw pola anizotropii magnetycznej na polozenie réwnowagowe
namagnesowania. (a) Zalezno$¢ rOwnowagowego kata namagnesowania (feq) W polu
rezonansowym od kata 6+ (kata miedzy przytozonym polem magnetycznym a osia c) dla
roznych warto$ci pola anizotropii HA. Dla pola anizotropii o warto$ci rownej 0.28 T
mozliwe sg dwa rozwigzania rownania Smitha i Beljersa. Dolna gataz oznaczona ,,*”
odpowiada drugiemu mozliwemu polu rezonansowemu, ktore oznaczone zostato w ten sam
sposob na Rysunkach 5.2. (a — b) i5.3. Mapy energii swobodnej obliczone przy polu
magnetycznym 0.3 T dla pola anizotropii 0.01 T (b) i0.28 T (c). Minimum energii
wskazuje rownowagowe potozenie namagnesowania. Rysunek pochodzi z pracy
J. Sitnicka i in., Ref. [157] prawa autorskie 10P.
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Stosujagc  metode Smitha i Beljersa, przeprowadzono teoretyczne modelowanie
eksperymentalnych zaleznosci katowych pol rezonansowych dla wszystkich badanych
prébek. Analizy dokonano zaktadajac roézne pola anizotropii, a wyniki przedstawiono na
Rysunku 5.5.

Wyznaczenie eksperymentalnych pol rezonansowych obarczone jest duzymi
niepewnosciami, wynikajacymi z szerokich i czesto nieregularnych linii rezonansowych,
co utrudnia precyzyjne okreslenie ich potozenia. Znaczne szerokosci linii FMR sg skutkiem
nieporzadku wystepujacego w badanych uktadach, co zostalo wykazane w analizie
strukturalnej (Rozdzial 4.1). W szczegolno$ci, na szerokos$¢ linii rezonansowych istotny
wplyw moze mie¢ statystyczny rozklad odlegltosci miedzy warstwami septetowymi.
Widma FMR wskazujg rowniez na obecno$¢ makroskopowych obszaréw o zréznicowane;j
koncentracji manganu i tak samo zréznicowanej odleglosci migdzy septetami. W rezultacie
warunki rezonansu mogg by¢ spetnione przy nieco odmiennych polach rezonansowych
w roznych miejscach probki. Ostatecznie wyniki pomiarow FMR reprezentuja wiec
usredniony efekt pochodzacy z roznych obszarOw na catej probee. Jak wida¢ na przyktad
na panelu (a) Rysunku 5.5, gtéwny wklad do widma rezonansowego dla katow bliskich
On=0° 190° daje si¢ z powodzeniem zamodelowaé przy zalozeniu pola anizotropii
122 mT. Tymczasem dla katdw posrednich przebija si¢ sygnat charakteryzowany nizszym
polem anizotropii 70 mT, prawdopodobnie pochodzagcym z obszaru probki o odmiennym
rozktadzie Mn. Warto rowniez zwroci¢ uwage na to, ze eksperymentalne zaleznosci katowe
czesto nie sg regularne inie prezentujg idealnej symetrii wzgledem kata 61 = 0°.
Najprawdopodobniej ma to zwigzek z niedoskonato$ciami krystalicznymi badanych
prébek — obecnosci ziaren, w ktérych o$ ¢ moze by¢ nieznacznie odchylona od kierunku
prostopadiego do powierzchni probki. Podczas selekcji probek do pomiardow FMR
dotozono wszelkich staran, aby z wigkszej partii krysztatu uzyskaé probke optycznie jak
najbardziej jednorodng, 0 btyszczacej powierzchni €. Nie zawsze bylo to jednak mozliwe,
ze wzgledu na charakterystyke badanych krysztatow podlegajacych nieporzadkowi na
wielu plaszczyznach.

Pomimo znaczacych niepewnosci pomiarowych, zastosowany model umozliwit
okreslenie przyblizonych warto$ci pol anizotropii badz ich zakresow, dla kazdej
z badanych probek. Z przeprowadzonej analizy wynika, ze najwicksze pole anizotropii
wystepuje W probce S2. Jest ono na tyle silne i bliskie wartosci zewngtrznego pola
magnetycznego, ze prowadzi do pojawienia si¢ drugiego modu rezonansowego przy

warto$ciach @n oscylujacych wokot 90° (Rys. 5.5. (b)). Natomiast najnizsze pole
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anizotropii uzyskano dla prébki S1 (Rys. 5.5. (2)).
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Rysunek 5.5. Anizotropia sygnalu FMR wzgledem kata 61 dla odpowiednio probek:
(@) S1, (b) S2, (c) S3, (d) S4. Wykorzystujac przyblizenie jednorodnego modu i zaktadajgc
rozne pola anizotropii HA, wykonano symulacje eksperymentalnych zaleznosci katowych.
Najlepsze symulacje umozliwity ustalenie przyblizonych wartosci HA.

Dla niewielkich pol anizotropii, kiedy kierunek namagnesowania zbiega si¢
z kierunkiem pola magnetycznego, Rys. 5.4. (a), — mozna wyprowadzi¢ nast¢pujaca

formule analityczng dla pola rezonansowego Hres:

HoHres = — HoH*(3cos6y — 1).  (5.3)
Z powyzszego rownania wynika, ze pole rezonansowe oscyluje wokot wartosci $rednie; %,

aroznica migdzy polem rezonansowym dla H przylozonego rownolegle do osi €
i prostopadle do niej jest rowna trzykrotnej wartosci pola anizotropii:
Hy5(90°) — Hiy5(0°) = 3HA, (5.4)

Na Rysunku 5.6 pokazane jest pole anizotropii magnetycznej, H*, wyznaczone dla
wszystkich analizowanych probek w funkcji temperatury, korzystajac z Rownania 5.4.
Strzatkami zaznaczono temperature przejscia fazowego (Tabela 1). Pole anizotropii
magnetycznej typowo skaluje si¢ zgodnie z namagnesowaniem nasycenia i powinno dazy¢
do zera w temperaturze krytycznej. Jednak w badanych prébkach anizotropia sygnatu FMR
utrzymuje si¢ znacznie powyzej Tc, az do 40 K, co ilustruje Rysunek 5.6. Efekt ten
prawdopodobnie wynika z dwuwymiarowego charakteru badanego uktadu. W polu
magnetycznym, dwuwymiarowe ferromagnesy moga tworzy¢ dalekozasiegowe korelacje

w temperaturze powyzej Tc, ktore sg wrazliwe na orientacje przylozonego pola
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magnetycznego wzgledem osi anizotropii.*®® Takie zjawiska sa powszechnie obserwowane
W rezonansie magnetycznym materiatdw warstwowych, 177,187,188

Pole anizotropii otrzymane na podstawie Rdéwnania 5.4 jest jako$ciowo spojne
z wynikami uzyskanymi z analizy zaleznosci katowej sygnatow FMR, wskazujac na
najwyzsza warto$¢ pola anizotropii dla probki S2. Jest ona rowna 280 mT w temperaturze
6 K, co zgodnie z Rownaniem 5.2 odpowiada wartosci statej anizotropii K1 na poziomie
407 Jm3, przy zatozeniu warto$ci M réwnej 150 emu mol-(Ref. [29]).

Poréwnanie wynikéw przedstawionych na Rys. 5.6 z charakterystykami prébek
z Tabelil (Rozdzial 3.1) wskazuje na dobrg korelacje pomiedzy wielko$cig pola
anizotropii magnetycznej oraz temperaturg Curie, ajakoscig warstw septetowych.
Najwyzszg temperature przejscia fazowego rowng 13 K inajwigksze pole anizotropii
magnetycznej zarejestrowano dla probki S2, w ktdrej koncentracje Mn w warstwach
septetowych oceniono na okoto 10.6 at.%. Z kolei najnizsza Tc, rowna 6 K i najmniejsze
pole anizotropii magnetycznej zanotowano dla probki S1, ktéra charakteryzuje sie
najwickszym odchyleniem od idealnej struktury, zjedynie 4.4 at.% Mn w warstwie
septetowej. Probka S3 z5 at.% Mn w warstwie septetowej reprezentuje przypadek
posredni. Warto jednak zauwazy¢, ze mimo ze probka S4 (n = 2) ma najwyzsza catkowita
koncentracj¢ Mn, wynoszaca 4 at.% (7.6 at.% w warstwach septetowych), jej temperatura
Curie nie przekracza temperatury, ktorg osigga probka S3 (z 5 at. % Mn w warstwach
septetowych), gdzie koncentracja Mn wynosi jedynie 2 % at. W tym przypadku mniejsza
odlegto$¢ miedzy warstwami septetowymi (n = 2) prawdopodobnie zaczyna odgrywaé
znaczacg role, umozliwiajac interakcje antyferromagnetyczne mi¢dzy nimi, a co za tym

idzie, ostabiajac sprzezenie wymiany ferromagnetyczne;.
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Rysunek 5.6. Pole anizotropii wyznaczone na podstawie Rownania 5.4 w funkcji
temperatury dla probek S1 —S4. W przypadku prébki S2, w Réwnaniu 5.4 przyjeto $rednig
warto$¢ pola rezonansowego dla modow akustycznego ioptycznego. Strzatkami
zaznaczono temperaturg przejscia fazowego (Tabela 1).

Podsumowujac, przeprowadzone pomiary FMR ferromagnetycznych probek
MnBi.Tes/(Bi2Tes)n, skorelowane z badaniami  strukturalnymi  przedstawionymi
w Rozdziale 4.1 wykazaly, ze zaburzenia w postaci deficytu manganu w warstwach
septetowych oraz jego domieszkowanie do warstw kwintetowych, maja znaczacy wplyw
na wilasciwosci magnetyczne tych uktadow. Strukturalne niedoskonato$ci w obrebie
warstw septetowych spowodowane deficytem Mn prowadza do wigkszych odleglosci
migdzy atomami Mn, atym samym do ostabienia sity porzadkowania magnetycznego
wewnatrz tych warstw i obnizenia temperatury Curie. Jednoczes$nie, ubozsze W mangan
warstwy septetowe maja mozliwos¢ sprzegania si¢ z atomami Mn dostgpnymi
w warstwach kwintetowych, co prowadzi do tréjwymiarowej stabilizacji fazy
ferromagnetycznej calego ukladu. Wigkszo$¢  nieuporzadkowanych  struktur
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n przejawia wilasciwosci jednodomenowych ferromagnesow, co
uwidaczniajg pomiary FMR, wykazujace jednorodny mod rezonansowy. Takie zachowanie
jest spowodowane stabym parametrem sprzezenia miedzywarstwowego (maksymalna
znaleziona warto$¢ J to 1.37 x 10°7J m?) oraz podobiefistwem statych anizotropii
magnetycznej w MnBi2Tes oraz w domieszkowanym Mn Bi2Tes. Warto jednak podkresli¢,
ze dla probek bardziej uporzadkowanych, charakteryzujacych si¢ wezszymi liniami
rezonansowymi, istnieje mozliwo$¢ eksperymentalnego rozdzielenia moddéw akustycznego
i optycznego dla tych dwoch poduktadéw spinowych.

Zaprezentowane W niniejszym rozdziale wyniki wskazujg, ze w celu uzyskania

materiatu MnBi2Tes/(Bi2Tes)n 0 wysokiej temperaturze przemiany fazowej, kluczowe jest
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zwrocenie szczegolnej uwagi na jako$¢ warstw septetowych. Rownie wazne jest
domieszkowanie manganu do wigkszych blokow warstw kwintetowych, gdyz to ich
obecnos¢ W miejscach Bi umozliwia stabilizacje ferromagnetyczna uktadu w trzech

T3/2 w kontek$cie zalezno$ci

wymiarach. Dodatkowo, zastosowanie prawa potegowego
mi¢dzy energia wymiany miedzywarstwowej a temperaturg Wskazuje, ze mikroskopowe
mechanizmy sprzezenia magnetycznego sa zdominowane przez termiczne fluktuacje
spindw wystepujace na granicach migdzy poszczegdlnymi warstwami. Uzyskane wyniki
ukazuja zatem dodatkowe czynniki wplywajace na interakcje ferromagnetyczne
w probkach MnBi2Tes/(Bi2Tes)n 0 duzym n. Dotychczasowe badania skupiaty si¢ przede
wszystkim na znaczeniu odleglo$ci miedzy warstwami septetowymi?®?’, ktdrej wzrost

prowadzi do rozprzegniecia tych warstw.

5.2 Wplyw zmiany polozenia poziomu Fermiego na magnetyzm izolatorow
topologicznych z samozorganizowanymi warstwami MnBi>Tes. Pole
anizotropii magnetycznej w funkcji naswietlania wiazka elektronowa
I wygrzewania.

Mimo szerokiego zainteresowania zaréwno samoistnymi magnetycznymi izolatorami
topologicznymi, jak i rozcienczonymi MTI opartymi na Bi2Tes, wcigz niewiele wiadomo
na temat mikroskopowego pochodzenia  obserwowanego  ferromagnetyzmu.
W szczegblnoscei, izolatory topologiczne domieszkowane Mn zwykle wykazuja wysoka
koncentracje wolnych no$nikéw, ktore moga byé zaréwno typu n, jak i p.1>17:2218 jasne
jest wigc, ze ich rola w posredniczeniu oddzialywan wymiennych wymaga doktadniejszego
zbadania.

Chcac zbada¢ wpltyw potozenia poziomu Fermiego na magnetyczne wiasciwosci
izolatorow topologicznych z samozorganizowanymi warstwami MnBi2Tes wybrano
krysztaly BizTes i BiSbTes domieszkowane Mn, oznaczone jako S5 iS6 w Tabeli 1
(Rozdzial 3.1). Pomiary strukturalne opisane w Rozdziale 4.2 potwierdzily obecno$é
warstw septetowych MnBiz2Tesw obu tych krysztatach (Rys. 4.3). W celu systematycznego
zbadania zwigzku miedzy potozeniem poziomu Fermiego a wlasciwosciami
magnetycznymi, probki obu krysztalow zostaly poddane dziataniu = wigzki
wysokoenergetycznych elektronéw, a nastepnie wygrzewane W roznych temperaturach
(szczegodty procedury naswietlania opisano w Rozdziale 3.4). Przed naswietleniem oba
krysztaly wykazywaty przewodnictwo typu p z koncentracjg dziur na poziomie okoto
10%° cm- 3. Naswietlanie doprowadzito do redukcji koncentracji dziur, a w przypadku

probki Bi2Tes domieszkowanej Mn, finalnie, do zmiany typu przewodnictwa — pomiary
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magnetotransportowe  naswietlonych  proébek  zostang  szczegdélowo omodwione
w Rozdziale 7 niniejszej pracy. Dla zrozumienia badan prezentowanych w tym rozdziale
kluczowe jest to, ze po naswietleniu poziom Fermiego W obu prébkach przemiescit si¢
w kierunku pasma przewodnictwa. Jak oméwiono w Rozdziale 3.4, proces wygrzewania
po naswietlaniu odwraca ten efekt, przesuwajac poziom Fermiego z powrotem do jego
pierwotnej pozycji sprzed naswietlenia, a wiec W glab pasma walencyjnego. W swietle
wczesniejszych badan, wygrzewanie naswietlonych probek Biz2Tes przez 30 min.
W temperaturze powyzej 75 °C, prowadzi do redukcji defektdw indukowanych
na$wietlaniem.!’® Natomiast procesy wygrzewania realizowane powyzej 150 °C skutkujg
przesunigciem poziomu Fermiego do pierwotnej pozycji sprzed naswietlenia.'’
W zwigzku ztym, wcelu $wiadomej manipulacji potozeniem poziomu Fermiego,
naswietlone probki byly wygrzewane przez 30 minut w odpowiednio dobranych
temperaturach, w celu usuniecia efektu na$wietlania i powrotu poziomu Fermiego do
pierwotnej pozycji. Dla prébki S5 naswietlonej dawkg 2.16 C/cm?, procesy wygrzewania
przeprowadzono w temperaturach 100 °C i 200 °C, natomiast dla prébki S6 naswietlonej
dawka 3.26 C/cm? — w temperaturach 150 °C i 200 °C.

Aby sledzi¢ wptyw zmiany energii Fermiego EF na magnetyzm w analizowanych
prébkach, przeprowadzono pomiary rezonansu ferromagnetycznego po naswietlaniu
zarowno przed, jak ipo procesach wygrzewania. Widma rezonansowe rejestrowano
w roznych temperaturach przy dwoch orientacjach zewnetrznego pola magnetycznego:
H || ciH L c, gdzie c jest osig krystalograficzng prostopadtg do powierzchni probki.

Rysunek 5.7. (a) przedstawia widma FMR dla kazdej z naswietlonych probek, przed
i po wygrzewaniu. Mimo skomplikowanej struktury magnetycznej badanych probek,
ztozonej zarbwno z warstw septetowych, jak idomieszkowanych manganem warstw
kwintetowych, widoczna jest pojedyncza linia rezonansowa. Pozwala to na opisanie
precesji momentow magnetycznych za pomoca jednorodnego modu rezonansowego
(Rozdzial 5.1).7 Po procesie wygrzewania nie zaobserwowano istotnych zmian
w charakterze widm, co pokazuje, ze magnetyzm w badanych probkach nie zalezy od
potozenia poziomu Fermiego. Obserwacje te sa zgodne z wynikami opisanymi dla probki
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n typu n, dla ktorej stwierdzono, ze jej temperatura Curie nie zalezy od
koncentracji swobodnych elektronéw (suplement w Ref. [29]).

Na Rysunkach 5.7. (b) i 5.7. (¢) zilustrowano ewolucje potozenia linii rezonansowe;j
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w zalezno$ci od temperatury odpowiednio dla probek S5 iS6. Obserwacje te
przeprowadzono przy dwoch roznych orientacjach probki w odniesieniu do zewngtrznego
pola magnetycznego, tj., H || ci H L c. Réwniez w tym eksperymencie nie wida¢ wptywu
polozenia poziomu Fermiego na rezonans ferromagnetyczny. Pole anizotropii
magnetycznej HA, ktore jest rowne 1/3 warto$ci anizotropii potozenia linii rezonansowe;
(Réwnanie 5.4), w badanym zakresie temperatur pozostaje praktycznie niezmienione przez
proces wygrzewania po naswietlaniu, Ktory prowadzi do przesunigcia poziomu Fermiego
w kierunku jego pierwotnej lokalizacji w pasmie walencyjnym. Pole anizotropii
magnetycznej jest efektywna miarg energii potrzebnej do zmiany kierunku
namagnesowania z osi latwej na trudng, azatem dostarcza kluczowych informacji
0 magnetycznych wlasciwosciach danego materiatu. Te zostaja niezmienione W efekcie

na$wietlania i pozniejszego wygrzewania.
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Rysunek 5.7. Wyniki FMR probek S5 (Bi2Tes domieszkowany Mn) iS6 (BiSbTes
domieszkowany Mn), naswietlonych odpowiednio dawkami 2.16 C/cm? i3.26 C/cm?
i poddanych procesowi wygrzewania. Widma FMR zebrane w polu magnetycznym
przytozonym rownolegle i prostopadle do osi ¢ sg pokazane na panelu (a). Zalezno$¢ pola
rezonansowego uoHres 0d temperatury dla H || ¢ i H L ¢ zostata zebrana dla naswietlanych
prébek przed i po wygrzewaniu. W przypadku probki S5 jest ona pokazana na panelu (b),
natomiast dla probki S6 — na panelu (c). Panel (d) przedstawia zaleznos$ci pola anizotropii
magnetycznej uoH” od temperatury dla naswietlonych prébek S5 i S6 zaréwno przed jak
I po ich wygrzewaniu. Proces wygrzewania naswietlonych probek nie wptywa na ich pole
anizotropii magnetycznej. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [158], prawa
autorskie do rysunku pochodza z wydawnictwa APS.
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Dodatkowo, podobng analiz¢ FMR wykonano dla probki z krysztalu S1, ktérego
charakterystyka strukturalna zostata przedstawiona w Rozdziale 5.1. W przeciwienstwie
do probek Bi2Tes i BiSbTes domieszkowanych Mn, odpowiednio S5 i S6, probka S1 nie
zostala poddana systematycznej analizie magnetotransportowej, ktora opisana jest
w Rozdziale 7. Wiadomo natomiast, ze naswietlanie wysokimi dozami (powyzej ~ 200
mC/cm?) spowodowalo zmiang jej typu przewodnictwa z p na n. Na Rysunku 5.8. (a)
przedstawiona zostata anizotropia widm FMR w funkcji temperatury dla probki S1
nienas$wietlanej (pierwotnej), naswietlonej doza 1 C/cm?, anastepnie wygrzewanej
w 150 °C. Dane eksperymentalne, przedstawione na Rysunku 5.8. (a), postuzyly do
wyznaczenia temperaturowych zaleznosci pola anizotropii, przy uzyciu Rownania 5.4,
ktére zilustrowano na Rysunku 5.8. (b). Na podstawie uzyskanych krzywych HA(T) mozna
stwierdzi¢, ze proces naswietlania, a nast¢pnie wygrzewania, nie powoduje zauwazalnych
zmian w polu anizotropii w badanym zakresie temperatur. Te obserwacje sa zgodne
z wynikami, ktore uzyskano dla probek BizTes i BiSbTes domieszkowanych Mn (S5 i S6),
wskazujac, ze zmiany potozenia poziomu Fermiego nie wplywaja na magnetyczne

wiasdciwosci analizowanych uktadow.
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Rysunek 5.8. (a) Zaleznos¢ pola rezonansowego uoHres 0d temperatury dlaH ||ciH L ¢
dla probki S1 przed naswietlaniem (pierwotnej), po naswietlaniu i po wygrzewaniu
w 150 °C. (b) Zalezno$ci pola anizotropii magnetycznej uoH” od temperatury dla prébki S1
przed naswietlaniem, po naswietlaniu i1 po wygrzewaniu w 150 °C. Proces naswietlania,
a nastepnie wygrzewania nie wptywa na pole anizotropii magnetycznej badanej probki.
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Reasumujac, na podstawie pomiarow FMR mozna stwierdzi¢, ze potozenie poziomu
Fermiego nie ma wplywu na wilasciwo$ci magnetyczne analizowanych prébek.
Dodatkowo, defekty wywotane naswietlaniem (luki idefekty miedzywezlowe) nie
zaklocaja ich magnetyzmu. To wazna obserwacja pokazujaca, ze technika naswietlania
wigzka elektronowa moze by¢ skutecznie wykorzystywana do badan tej klasy materiatlow
magnetycznych bez ingerowania wich wlasciwosci magnetyczne. Jak wspomniano
wczesniej, otrzymany rezultat jest zgodny z badaniami nad nieuporzadkowanym uktadem
MnBizTes/(Bi2Tes)n typu n, gdzie réwniez nie zaobserwowano wplywu naswietlania
i zmiany koncentracji nosnikéw na temperature Curie.?°

W s$wietle powyzszych wynikéw mogloby si¢ wydawaé, ze sa one sprzeczne
z najnowszymi obliczeniami ab-initio przeprowadzonymi dla rozcienczonych MTI, ktore
sugeruja, ze W przypadku braku wolnych no$nikoéw, magnetyzm uktadu jest zdominowany
przez mechanizm nadwymiany, ktorej znak zalezy od koordynacji i stanu fadunkowego
domieszki magnetycznej.'®® Konfiguracja manganu d° mialaby wowczas wymusié
nadwymian¢ antyferromagnetyczng, ktorej powinno towarzyszy¢ oddziatywanie RKKY ze
wzgledu na akceptorowy charakter Mn zastgpujacego Bi. Jednakze, jak pokazuje analiza
strukturalna, atomy manganu w badanych wtej pracy probkach nie sa roztozone
przypadkowo, lecz samoorganizujg si¢ W warstwy septetowe. Dodatkowo, pomigdzy
warstwami septetowymi a warstwami kwintetowymi domieszkowanymi Mn wystepuje
sprzgzenie ferromagnetyczne (Rozdzial 5.1). Badane materiaty sg wigc jakosciowo rozne
od rozcienczonych MTI'® aich magnetyzm zdecydowanie wymaga dalszych badan

zarOwno teoretycznych jak i eksperymentalnych.

5.3 Podsumowanie wynikéw badan FMR

Podsumowujac pomiary FMR zrealizowane na probkach MnBi2Tes/(Bi2Tes)n | Opisane
w Rozdziale 5.1 wykazaly, ze zaburzenia wynikajace z deficytu manganu w warstwach
septetowych oraz jego domieszkowania do warstw kwintetowych majg istotny wptyw na
ich wlasciwosci magnetyczne. Otrzymane rezultaty wskazuja na dobrg korelacj¢ pomigdzy
wielko$cig pola anizotropii magnetycznej oraz temperaturg Curie, a jakoscig warstw
septetowych. Deficyt manganu w obrebie warstw septetowych prowadzi do ostabienia
oddzialywan magnetycznych wewnatrz tych warstw, skutkujac spadkiem temperatury
Curie ponizej wartoSci charakterystycznej dla idealnej struktury MnBi2Tes. Z kolei
obecnos¢ Mn w warstwach kwintetowych umozliwia sprzgganie warstw septetowych na

duzych dystansach (n> 4) isprzyja ferromagnetycznej stabilizacji uktadu w trzech
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wymiarach. Mozna zatem wnioskowa¢, ze jako$¢ warstw septetowych oraz odpowiednie
domieszkowanie manganu do blokow warstw kwintetowych jawig si¢ jako czynniki
kluczowe dla uzyskania materialu MnBi2Tes/(Bi2Tes)n 0 optymalnych parametrach
przemiany fazowej. Ponadto zastosowanie zalezno$ci T¥? w kontek$cie relacji miedzy
energiag wymiany mi¢dzywarstwowej a temperaturg, $wiadczy 0 dominujagcym wptywie
termicznych fluktuacji spinéw na granicach miedzy warstwami. Uzyskane wyniki ukazuja
zatem dodatkowe czynniki wptywajace na oddziatywania ferromagnetyczne w probkach
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n 0 duzym n. Dotychczasowe badania skupialy si¢ przede wszystkim na
znaczeniu odleglo$ci miedzy warstwami septetowymi?®?’, ktérej wzrost prowadzi do
rozprzegnigcia tych warstw.

W Rozdziale 5.2, przy uzyciu pomiarow FMR, zbadano wptyw potozenia poziomu
Fermiego na magnetyzm probek magnetycznych izolatoréw topologicznych zawierajacych
samozorganizowane warstwy septetowe MnBizTes. Otrzymane rezultaty sugeruja, ze ani
potozenie poziomu Fermiego, ani defekty spowodowane naswietlaniem (luki i defekty
miedzywezlowe) nie zaklocajg magnetyzmu badanych probek. Whnioski te sg zgodne
Z wczesniejszymi badaniami dotyczacymi nieuporzadkowanego uktadu
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n typu n, ktére nie wykazaly wplywu naswietlania ani zmian
W koncentracji no$nikéw na temperature Curie.?® Tym samym uzyskane wyniki wskazuja,
ze swobodne nosniki nie odgrywaja roli W przenoszeniu oddzialywan magnetycznych
w MTI z samozorganizowanymi warstwami septetowymi, co podkresla ich odmienng

natur¢ W porownaniu do rozcienczonych magnetycznych izolatorow topologicznych.
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6 Powierzchniowa struktura pasmowa zaburzonego ukladu
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n: Badania z wykorzystaniem techniki
ARPES oraz obliczen DFT

6.1 Teoretyczne obliczenia powierzchniowych struktur pasmowych dla
idealnej struktury MnBi>Tes/(Bi>Tes)n

Znaczacym aspektem W badaniach rodziny zwigzkéw MnBi2Tes/(Bi2Tes)n, na ktory
wielokrotnie zwracano uwage W literaturze, jest to, ze typ zakonczenia powierzchni
W istotny sposob  ksztaltuje jego powierzchniowa strukture pasmowa,26:134-141
Powierzchnia moze by¢ zakonczona warstwa septetowa (SL), warstwa septetowa moze by¢
potozona pod zewnetrzng warstwg kwintetowg (QL-SL), pod dwiema warstwami
kwintetowymi (2QL-SL), itd. W niniejszym rozdziale zostang przedstawione rezultaty
obliczen teorii funkcjonatu gestosci (DFT, z ang. density functional theory) wykonane
przez Kyungwha Park z Department of Physics, Virginia Tech, USA. W kontekscie tych
obliczen rozwazane sg jedynie idealne struktury MnBizTes/(BizTes)n, 0 r6znej konfiguracji
warstw kwintetowych i septetowych przy powierzchni. Przeanalizowano zar6wno
symetryczng konfiguracj¢ probki SL-4QL-SL (Rys. 6.1. (a)) jak i asymetryczne uktady
warstw QL-SL-2QL-SL oraz 2QL-SL-2QL-SL (Rys. 6.1. (b) i 6.1. (c)). Nalezy zaznaczy¢,
ze przyjeta grubos$¢ struktur jest wystarczajagca do symulacji topologicznej struktury
elektronowej.!®? Szczegoty obliczen DFT (K. Park) zostaly podane w cze$ci ,,Methods”
w pracy J. Sitnicka i in., Ref. [157].

Zakonczenie powierzchni warstwa septetowa prowadzi do utworzenia magnetycznej
przerwy w punkcie Diraca o szerokosci okoto 70 meV, (Rys. 6.1 (a) symetryczny uktad
SL- 4QL-SL).2%124128,134 \Warto rowniez zauwazy¢, ze wystepuje silna lokalizacja gesto$ci
standw poszczegodlnych pasm energetycznych na odpowiednich warstwach kwintetowych
i septetowych. Na Rysunku 6.1. (a) stany zlokalizowane na gdrnej warstwie septetowej
oznaczone sg kolorem czerwonym, natomiast te odpowiadajace stanom na dolnej SL maja
kolor niebieski (zaznaczone sg stany, dla ktorych nie mniej niz 40% ggstosci stanow jest
zlokalizowana w danej warstwie). W symulacjach struktur asymetrycznych (Rys. 6.1. (b)
i 6.1. (¢)), ktore uwzgledniaja jednocze$nie dwa rdzne typy zakonczehn powierzchni, stany
zlokalizowane na gérnej QL i dolnej SL oznaczono odpowiednio kolorem czerwonym
I niebieskim. Natomiast stany zlokalizowane na $rodkowej SL zaznaczono kolorem
pomaranczowym.

W przypadku, kiedy powierzchnia zakonczona jest konfiguracjg QL-SL (warstwa

septetowa potozona pod jedng warstwg kwintetowg), Rys. 6.1. (b), mozna zaobserwowaé
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przerwg typu ,,anticrossing”, bedaca efektem hybrydyzacji stozka Diraca (stany 0znaczone
kolorem czerwonym) ze stanami z pasma walencyjnego (stany pomaranczowe). W trakcie
pomiarow ARPES, t¢ przerwe latwo jest blgdnie zinterpretowaé jako przerwe
magnetyczng.?6137140 7 kolei dla uktadu zakonczonego QL-QL-SL (Rys. 6.1. (c)),
otrzymana powierzchniowa struktura pasmowa przypomina te obserwowang dla czystego
zwigzku Bi2Tes (pasma zaznaczone na czerwono).® Rysunek 6.1. (c) ujawnia zaréwno
przerwe magnetyczng utworzong przez niebieskie pasma pochodzace od powierzchni
zakonczonej SL-QL, jak istozek Diraca Biz2Tes (Stany o0znaczone na Czerwono)
wywodzacy si¢ Z powierzchni zakonczonej 2QL-SL. Widoczne jest wigc, Ze umieszczenie
warstwy septetowej pod dwiema warstwami kwintetowymi eliminuje wplyw magnetyczne;j
warstwy septetowej na powierzchniowg struktur¢ pasmowa.

@ 04 @ LHASL ) o,  QSL2LSL ) - 20L-SL2QL-SL

Rysunek 6.1. Otrzymane na podstawie obliczen DFT powierzchniowe struktury
elektronowe nastepujacych konfiguracji warstw: (a) SL-4QL-SL, (b) QL-SL-2QL-SL,
(c) 2QL-SL-2QL-SL. W otrzymanych strukturach pasmowych, stany zlokalizowane na
gornej powierzchni (pierwsza warstwa z lewej strony sekwencji) zaznaczono kolorem
czerwonym, za$§ stany umieszczone na dolnej powierzchni (pierwsza warstwa Z prawej
strony sekwencji) oznaczono kolorem niebieskim. Kolorem pomaranczowym zaznaczone
sg stany zlokalizowane na $rodkowej SL. Obliczenia Kyungwha Park, Virginia Tech,
rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [157], prawa autorskie IOP.
Przedstawione powyzej rezultaty obliczen DFT jednoznacznie wskazuja, ze w celu
wygenerowania przerwy magnetycznej na topologicznej powierzchni niezaburzonego
uktadu MnBi2Tes/(Biz2Tes)n, jego powierzchnia musi by¢ zakonczona warstwg septetowa.
Ponadto, obliczenia DFT przeprowadzone na asymetrycznej strukturze
2QL- SL- 2QL- SL wskazuja, ze zardbwno przy zalozeniu sprzezenia ferromagnetycznego,

jak i antyferromagnetycznego migdzy warstwami septetowymi, Otrzymane struktury
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pasmowe sg tozsame (Rys. 6.2. (a) — (b)). W sytuacji jednak, gdy sprzezenie magnetyczne
w pojedynczej warstwie septetowej w uktadzie zakonczonym SL zostanie zaniedbane,
skutkuje to pojawieniem si¢ bezprzerwowego stozka Diraca W pasmie wzbronionym
(Rys. 6.2. (c) — pasma niebieskie). Oznacza to, ze najbardziej znaczacy wptyw na strukture

pasmowa powierzchni ma uporzadkowanie magnetyczne W obrebie pojedynczej warstwy

septetowej.
(@  2QL-SL-2QL-SL  (®  2QL-SL-2QL-SL © \%,(QSI{ES)LI-(ZQL-.SL.
Spm@ie@ie FM rT)iqdzy SL Sprzezenie AFM miedzy SL m@gi&:ty zzrrézzema

—

7{77 ]

E — Ep (eV)

Rysunek 6.2. Struktury pasmowe otrzymane z obliczen DFT dla uktadu 2QL-SL-2QL-SL
przy zatozeniu: (a) sprzezenia FM miedzy warstwami septetowymi (b) sprz¢zenia AFM
miedzy warstwami septetowymi, (c) braku sprz¢zenia magnetycznego wewnatrz warstwy
septetowej. W otrzymanych strukturach pasmowych, stany zlokalizowane na gornej
powierzchni QL oznaczone sg kolorem czerwonym, te zlokalizowane na dolnej SL
zaznaczone s3 na niebiesko, a stany zlokalizowane na $rodkowej SL sa oznaczone na
pomaranczowo. Obliczenia wykonane zostaty przez Kyungwha Park, Virginia Tech.
Rezultat tych obliczen zostat opisane w pracy J. Sitnicka i in. Ref. [157] natomiast rysunki
nie byly opublikowane.

6.2 Pomiary ARPES zaburzonych struktur MnBi,Tes/(Bi>Tez)n
Pomiary ARPES, umozliwiaja bezposrednig obserwacje powierzchniowych struktur
elektronowych zwigzkow krystalicznych. W przypadku magnetycznych izolatorow
topologicznych stanowig takze wiodacg technike w identyfikacji przerwy magnetycznej na
topologicznej powierzchni. Widma ARPES zebrano z prébek magnetycznych izolatorow
topologicznych MnBi2Tes/(Bi2Tes)n scharakteryzowanych w Tabeli 1 w Rozdziale 3.1.

Warto podkresli¢, ze wyselekcjonowanie odpowiedniego obszaru na prébkach opartych na
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domieszkowanym Mn zwigzku Biz2Tes, umozliwiajacego uzyskanie wysokiej jakosci
widma, stanowi duze wyzwanie. Proces eksfoliacji tych prébek prowadzi do tworzenia
tarasow, co skutkuje powstaniem powierzchni 0 znacznym stopniu nierownosci.
Tymczasem dla uzyskania widma o dobrej jakosci, potrzebna jest jak najbardziej rowna
powierzchnia.

Rysunki 6.3. (a) — (d) prezentuja widma ARPES uzyskane dla probek S1, S2, S3 i S5,
zebrane dla energii fotondw odpowiednio 30 eV, 17 eV, 8eV i 24 eV. W prébkach S1 - S3
wyraznie widoczny jest bezprzerwowy stozek Diraca. Punkt Diraca (DP) zlokalizowany
jest okoto 0.35 eV ponizej poziomu Fermiego, co jest typowym jego polozeniem
W zwigzku Bi2Tes.®1%0192 Mimo, ze probki S1 iS5 wywodzg sie z krysztatow
o0 przewodnictwie typu p, wich widmach ARPES poziom Fermiego umieszczony jest
w pasmie przewodnictwa (Rys. 6.3 (a) i(d)). Moze to wynika¢ z wygiecia pasm przy
powierzchni, zjawiska typowo obserwowanego w materiatach z tej rodziny.?%192-1% [nnym
wytlumaczeniem moga by¢ niejednorodnosci wystepujace W Krysztale, zwigzane
z rozmieszczeniem atoméw Mn, ktore mogg powodowaé fluktuacje potencjatu
chemicznego w jego roznych obszarach. W efekcie probki przeznaczone do pomiaréw
transportu elektrycznego mogg wykazywaé inny typ przewodnictwa niz te wykorzystane
w ARPES. Takiej hipotezy rowniez nie mozna wykluczy¢. W przypadku probki S6,
pochodzacej z krysztatu BiSbTes domieszkowanego Mn charakteryzujacym sie
przewodnictwem typu p, poziom Fermiego znajduje si¢ W pasmie walencyjnym zaré6wno
W objetosci krysztatu, jak i przy powierzchni, co skutkuje brakiem obecnosci stozka Diraca
w widmie ARPES (Rys. 6.3. (e)). Dla prébek zkrysztatu S4 zn = 2 w formule
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n nie udato si¢ otrzyma¢ widm ARPES zpowodu niewielkich
rozmiarow lateralnych probek i stabej jakosci powierzchni.

Widma pokazane na Rysunku 6.3 zostaly zebrane w temperaturze 6 K, a wigc ponizej,
badz tez w okolicy temperatury Curie badanych prébek (Tabela 1). Nie uwidoczniono
otwarcia przerwy magnetycznej w punkcie Diraca. Biorgc pod uwage obliczenia DFT
omoéwione w Rozdziale 6.1 (Rys. 6.1. (c)), moze to sugerowac, ze uzyskane widma
pochodza od powierzchni zakonczonej warstwg kwintetowg z warstwg septetowq
pogrzebang pod co najmniej dwiema warstwami kwintetowymi, co jest efektem
niekontrolowanego przygotowania powierzchni poprzez eksfoliacjg. Warto tu podkreslic,
ze obliczenia DFT prezentowane W Rozdziale 6.1 zostaly wykonane dla idealnych
struktur, natomiast krysztaly badane technika ARPES wykazuja cechy nieporzadku,

dlatego alternatywne wyjasnienie braku przerwy magnetycznej bedzie prezentowane
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w dalszej czesci tego rozdziatu.

Pasma energetyczne widoczne na Rysunku 6.3 wykazuja ztozong struktur¢ w okolicach
stozka Diraca. W zwigzku z tym, dla jednej z probek, S3, wykonano systematyczne
pomiary przy roznych energiach fotonow oraz temperaturach, zarowno powyzej, jak
i ponizej temperatury Curie. Powierzchniowe struktury pasmowe zwigzkow z rodziny
MnBizTes/(Bi2Tes)n cechuja si¢ zltozonym charakterem orbitalnym, ktéory mozna
uwydatni¢, poprzez odpowiedni dobdr energii fotondw.'*” Ten aspekt jest wyraznie
widoczny w widmach analizowanych prébek, w ktorych to intensywnos$¢ sygnatu ARPES

pochodzaca od danych pasm, badz ich fragmentow, silnie zalezy od wyboru energii

fotonéw hv.
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Rysunek 6.3. Widma ARPES prébek MnBi2Tes/(Bi2Tes)n 0znaczonych odpowiednio jako:
(@) S1, (b) S2, (c) S3, (d) S5 (e) S6. Widmo na panelu (d) pochodzi z probki S5 krysztatu
Bi2Tes domieszkowanego Mn, w ktorym SL wystepuja mniej regularnie. Widma (a) — (d)
otrzymano przy uzyciu energii fotondw, ktore skutecznie uwypuklaja bezprzerwowy
stozek Diraca w strukturze pasmowej badanych probek zpunktem Diraca (DP)
umiejscowionym okoto 350 meV ponizej poziomu Fermiego. Brak stozka Diraca
w widmie dla probki S6 (e) jest efektem przewodnictwa typu p charakterystycznego dla
krysztatu BiSbTes domieszkowanego Mn, z ktérego ta prébka pochodzi. Widmo prébki S5
(d) reprezentuje przekroj z trojwymiarowej mapy przy k« = 0 i k; = 0. Dla pozostatych
probek widma zostaty uzyskane poprzez dwuwymiarowe skany.
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Widma ARPES probki S3, otrzymane przy réznych energiach fotonow, przedstawiono
na Rysunkach 6.4 (a) — (f). Dla energii fotonéw w zakresie od 24 eV do 54 eV, oprdcz
standbw oznaczonych jako TSS1, analogicznych do topologicznych stanéw
powierzchniowych wystepujacych w czystym zwigzku Bi2Tes (Rys. 6.4. (a)), obserwuje
si¢ takze drugi stozek Diraca (TSS2) oraz pasmo paraboliczne (CB1) (Rys. 6.4. (e) i (f)).
Tego rodzaju pasmo o charakterze parabolicznym zostalo juz zidentyfikowane
w literaturze, lecz jego zrodto wcigz stanowi przedmiot dyskusji. Biorac pod uwagg, ze
obliczenia DFT prowadzone przy zatozeniu idealnych struktur MnBizTes/(BizTes)n nie
odtwarzajg takiego parabolicznego pasma, przypuszcza si¢, ze jego obecno$¢ moze
wynikaé z odstepstw od struktury niezaburzonej.?6:137.151 Z kolei zastosowanie posrednich
energii fotonéw, 20 eV, uwypuklito pasmo przewodnictwa o dyspersji liniowej (CB2),
Rys. 6.4. ().

Mozna by postawi¢ hipoteze, ze pasmo CB2 tworzy przerwe energetyczng Z pasmem
walencyjnym oznaczonym na Rysunku 6.4. (c) jako VB ipochodzi od powierzchni
zakonczonej warstwg septetowa. W celu weryfikacji, czy nie jest to magnetyczna przerwa
energetyczna, wykonano dodatkowe pomiary ARPES przy tej samej energii fotonow
(20 eV) lecz w temperaturze 120 K (Rys. 6.5). Na podstawie analizy porownawczej
krzywych rozktadu energii (EDC), pokazanej na Rysunku 6.5. (), stwierdzono, ze pozycje
wszystkich  zidentyfikowanych pasm, wtym CB2 iVB, pozostaja praktycznie
niezmienione w temperaturze znacznie wyzszej niz Tc probki. W zwigzku z tym mozna

wykluczy¢ zwigzek tych pasm z magnetycznymi wiasciwos$ciami probki S3.
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Rysunek 6.4. (a) — (f) Dane ARPES zaburzonego uktadu MnBi2Tes/(Bi2Tes)n (probka S3)
otrzymane wzdtuz kierunku I' - M przy energiach fotonéw odpowiednio 8 eV, 16 eV,
20 eV, 24 eV, 48 eV 1 54 eV. Przy danych energiach fotonéw uwypuklone zostaja rozne
pasma powierzchniowej struktury elektronowej. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnickaii in.,
Ref. [157], prawa autorskie do rysunku pochodzg z wydawnictwa IOP.
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Rysunek 6.5. Widma ARPES uzyskane dla probki S3 przy energii fotonow 20 eV ponizej
temperatury Curie probki (a), jak i powyzej Tc (b). Na panelu (c) przedstawiono fragmenty
krzywych rozktadu energii (EDC) w punkcie I (k; = 0) zebrane z widm (a) i (b). Pozycje
pasm VB i CB2, otrzymane na podstawie dopasowan krzywymi Gaussa (linie ciggle),
pozostajg praktycznie niezmienione wraz z podwyzszeniem temperatury, co wskazuje, ze
nie tworza one magnetycznej przerwy energetycznej pochodzacej od powierzchni
zakonczonej SL.

Pomimo potencjalnej mozliwosci, ze badany wiazka ARPES obszar probki moze
obejmowaé nieregularng powierzchni¢ sktadajacg si¢ ztarasbw 0 roéznych typach
zakonczen — co mogtoby prowadzi¢ do sytuacji, gdzie zebrany sygnat ARPES stanowitby
superpozycje odpowiadajacych im struktur pasmowych — uzyskane wyniki nie daja si¢
jednoznacznie i w petni wyjasni¢ za pomoca tej tezy. Przede wszystkim pasma, ktore
mozna by przypisa¢ stanom powierzchniowym z przerwa magnetyczng, CB2 i VB, nie
wykazuja zaleznosci od temperatury. W szczegolnosci oddzielajaca je przerwa
energetyczna nie zamyka si¢ powyzej temperatury krytycznej (Rys. 6.5).
W zarejestrowanych widmach zauwazalna jest rowniez obecno$¢ pasm, CB1, ktérych nie
przewiduja teoretyczne obliczenia DFT przeprowadzone dla idealnych uktadow
MnBi2Te4/(Bi2Tes)n (Rys. 6.1). W zwigzku ztym zaproponowano alternatywne
wyjasnienie charakterystyki zarejestrowanych widm, ktore uwzglednia efekty nieporzadku
zidentyfikowane w strukturze MnBi2Tes badanych prébek (Rozdzial 4.1).

Jak omoéwiono w Rozdziale 6.1 (Rys. 6.2), obliczenia DFT wskazuja, ze
uporzadkowanie magnetyczne W obrebie pojedynczej warstwy septetowej odgrywa
kluczowa rol¢ W ksztattowaniu struktury pasmowej na powierzchni uktadu

MnBi2Tes/(Bi2Tes)n. Faktycznie, skupienie uwagi na zaburzeniach rozktadu Mn w obrebie
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SL pozwolito uchwyci¢ najbardziej charakterystyczne aspekty widm ARPES, zebranych
dla rzeczywistych struktur MnBi2Tes/(BizTes)n. Na Rysunku 6.6. (a) przedstawiono wyniki
obliczen DFT dla sekwencji warstw 2QL-SL-2QL-SL, do ktérej wprowadzono zaburzenie
polegajace na zastgpieniu 50 % atomow Mn w warstwach septetowych przez Bi. Zatozenie
takiego zaklocenia w ukladzie MnBi2Tes/(Bi2Tes)n jest uzasadnione, poniewaz
przeprowadzona dla tej probki analiza EDX wykazata obecno$¢ Mn w warstwach
septetowych na poziomie tylko 5.0 + 0.8 at.% (Tabela 1), podczas gdy nominalna wartos$¢
dla idealnego uktadu MnBi2Tes to ok. 14 at. %. W tym miejscu warto przypomniec, ze
zgodnie z wynikami obliczen DFT, w strukturach MnBi2Te4/(Bi2Tes)n niezmienionych
przez zaburzenie, stany -elektronowe poszczegdlnych pasm sg zlokalizowane na
odpowiednich  warstwach  kwintetowych lub  septetowych, co przedstawiaja
Rysunki 6.1. (&) — (c). Natomiast w przypadku wprowadzenia omawianego typu
zaburzenia do uktadu 2QL-SL-2QL-SL nastgpuje delokalizacja funkcji falowych, co
skutkuje brakiem mozliwos$ci jednoznacznego przypisania danych pasm do konkretnych
QL lub SL. Na Rysunku 6.6. (a) prezentowane sg wylacznie te stany, ktorych co najmniej
28 % gestosci elektronowej jest zlokalizowana na gornej warstwie kwintetowej. Koreluje
si¢ to z glebokos$cig penetracji wigzki ARPES, szacowang na okoto 1nm (Rys. 3.1. (c)).
Struktura pasmowa otrzymana z obliczen DFT przy zalozeniu zaburzen w warstwach
septetowych struktury 2QL- SL-2QL-SL jest jakosciowo zgodna z danymi uzyskanymi
w eksperymentach ARPES (powtdrzonymi dla poréwnania na Rys. 6.6. (b)). W widmie
DFT mozna zidentyfikowa¢ gorng czes¢ pasma parabolicznego (CB1), natomiast dolna
cze$¢ tego pasma prezentuje wyraznie objetoSciowy charakter (nie jest zlokalizowana
w pierwszej warstwie kwintetowej od powierzchni). Z powodzeniem zostata rowniez
odtworzona podwdjna struktura stozka Diraca (TSS1 iTSS2). Wreszcie, uzyskane
w pomiarach ARPES pasmo przewodnictwa o dyspersji liniowej (CB2) mozna przypisac
fragmentowi pasma widocznemu w obliczeniach DFT jako pasmo przewodnictwa
podlegajace  charakterystycznemu rozszczepieniu typu  Rashby, Rys. 6.6 ().
W eksperymencie, widoczna jest tylko liniowa cze$¢ tego pasma, ktorej intensywnoscé
spada w punkcie I, co moze $wiadczy¢ 0 zmianach w jego charakterze orbitalnym.!3’
Warto rowniez zaznaczy¢, ze po wprowadzeniu zaburzenia do SL, otrzymana z obliczen
DFT struktura pasmowa wskazuje, ze pasma oznaczone jako TSS1, TSS2, CB1, CB2 sa
zlokalizowane ponizej poziomu Fermiego (wartosci zero na Rys. 6.6. (2)), co jest w petni

zgodne z rezultatami pomiaréw ARPES.
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Przeprowadzono rowniez analize powierzchni statych energii przy hv réwnej 24 eV, co
przedstawiono na Rys. 6.6. (c). Topologiczne stany powierzchniowe (TSS) manifestujg si¢
jako wzor przypominajacy sze$ciokatny kwiat, stanowigc kontrast do obserwowanych
w czystym Bi2Tes standw powierzchniowych w ksztalcie gwiazd.®'% Unikalny wzér
przypominajacy ksztalt kwiatu jest najprawdopodobniej efektem hybrydyzacji najbardziej
zewngetrzne] warstwy kwintetowej z lezaca pod nig warstwa septetowa, co jest
obserwowane réwniez dla idealnych struktur.'#! Ta interpretacja, wsparta podobiefistwem
widm badanych probek MnBi2Tes/(Biz2Tes)n do zaburzonej struktury 2QL-SL-2QL-SL
(Rys. 6.6), sugeruje, ze zrodlem sygnatu ARPES w badanych probkach sg powierzchnie

zakonczone warstwg kwintetows.
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Rysunek 6.6. (a) Struktura pasmowa uzyskana z obliczen DFT dla uktadu 2QL-SL-2QL-
SL gdzie 50% atomOw Mn w warstwach septetowych zastagpiono Bi. Prezentowane sg tylko
stany, w ktorych co najmniej 28% gestosci elektronowej jest zlokalizowana na gornej QL.
Dla celéw porownawczych, obok wynikow DFT zaprezentowano rezultaty pomiaréw
ARPES (b). Struktura pasmowa wyznaczona teoretycznie jest jakosciowo zgodna
z widmami ARPES iodwzorowuje wszystkie charakterystyczne pasma, zaznaczone
strzalkami. (c) Powierzchnie statej energii zarejestrowane przy energii fotonOw 24 eV.
Ksztalt topologicznych stanéw powierzchniowych (TSSs) widoczny na powierzchni
0 energii wigzania Eg = 0 eV jest najprawdopodobniej efektem hybrydyzacji najbardziej
zewngetrznej warstwy kwintetowej z lezacg pod nig warstwa septetowa. Panel (a) pochodzi
z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [157], prawa autorskie pochodza z wydawnictwa IOP.
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Podsumowujac, pomiary ARPES skorelowane z obliczeniami DFT wskazujg, ze
w strukturach MnBi2Tes/(Bi2Tes)n, zaburzenia zwigzane z niedoborem Mn w MnBi2Tes
istotnie modyfikuja ich powierzchniowg struktur¢ elektronowa. Mimo pewnych
uproszczen zastosowanych w modelu DFT, w szczegdlnosci pominigcia obecno$ci Mn
w warstwach kwintetowych, uwzglednienie zastgpienia czesci Mn przez Bi w warstwach
septetowych pozwolito odtworzy¢ najwazniejsze cechy obserwowanej struktury
pasmowej. Przejawia si¢ to poprzez utworzenie nowych pasm, takich jak pasmo CB1 czy
inne trywialne pasmo przewodnictwa CB2 o dyspersji liniowej. To ostatnie tatwo jest
pomyli¢ z przerwg magnetyczng W punkcie Diraca, charakterystyczng dla powierzchni
zakonczonej idealng warstwa septetowa. W zaburzonej strukturze zakonczonej warstwa
kwintetowg stozek Diraca ewoluuje W nietypowa, podwdjng forme, ktéra niewatpliwie
wymaga dalszych badan, zwlaszcza z uwzglednieniem jej struktury spinowej. Ponadto,
wszystkie pasma elektronowe, ktére w idealnych strukturach mozna przyporzadkowac
stanom dobrze zlokalizowanym na odpowiednich warstwach kwintetowych badz
septetowych, w materiale zaburzonym stajg si¢ zdelokalizowane. Tym samym, wiasciwe
rozpoznanie i zrozumienie wpltywu zaburzen na elektronowe stany powierzchniowe
w magnesach topologicznych MnBizTes/(Bi2Tes)n jest szczegOlnie istotne dla prawidtowej

identyfikacji magnetycznej przerwy energetycznej w tych uktadach.
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7 Badanie wplywu poziomu Fermiego na wlasciwosci
magnetotransportowe magnetycznych izolatorow
topologicznych zawierajacych warstwy septetowe MnBi>Tes

Przedstawione w Rozdziale 5.2 wyniki pomiaréw rezonansu ferromagnetycznego
probek  krysztatow  magnetycznych izolatorow topologicznych S5 (BizTes
domieszkowany Mn) i1S6 (BiSbTes domieszkowany Mn) zawierajacych warstwy
septetowe MnBiz2Tes dowiodly, ze ich magnetyzm nie zalezy od potozenia poziomu
Fermiego. W tym rozdziale skupiono si¢ na analizie wasciwosci magnetotransportowych
tych krysztalow oraz ich korelacji z koncentracjg nosnikow. Pomiary magnetotransportowe
zostaly przeprowadzone przez Marcina Konczykowskiego w Ecole Polytechnique,
Palaiseau (Francja), analiza wynikow zostata wykonana przez autorke niniejszej rozprawy.

Badania przeprowadzono w taki sposob, aby wykluczy¢ wptyw innych czynnikow,
wynikajacych z powszechnie wystepujgcych efektow nieporzadku, ktorych znaczenie dla
magnetyzmu opisano szerzej w Rozdziale 5.1. Do regulacji potozeniem poziomu
Fermiego zastosowano technik¢ naswiectlania wysokoenergetyczng wigzka elektronow
Z pbzniejszym wygrzewaniem probki. Dzigki temu mozliwe bylo badanie wiasciwos$ci
magnetycznych oraz magnetotransportowych tej samej probki, jednocze$nie modyfikujac
potozenie poziomu Fermiego i liczb¢ niemagnetycznych defektow powstatych wskutek
naswietlania, zachowujac przy tym rozmieszczenie domieszki Mn. Strukturalnej

charakterystyki obu badanych krysztatéw dokonano w Rozdziale 4.2.

7.1 Wplyw naswietlania wigzka e na polozenie poziomu Fermiego
w probkach krysztalow MIT z warstwami MnBi>Tes

Zgodnie z informacjami przedstawionymi w Rozdziale 3.4, w wyniku na$wietlania
wiazka elektronow 0 energii 2.5 MeV krysztalu Biz2Tes, schtodzonego do 20 K, powstaje
w nim réwnomierny rozktad par Frenkela (luka — defekt miedzyweztowy). Defekty
miedzywezlowe staja sie ruchliwe znacznie ponizej temperatury pokojowej i wowczas
efektywnie rekombinuja z pobliskg luka badz tez migrujg do powierzchni. W rezultacie, po
podgrzaniu do temperatury pokojowej (koniecznym do przeniesienia probki do kolejnego
uktadu pomiarowego) dochodzi do cz¢$ciowej anihilacji defektow powstatych w wyniku
naswietlania. Dominujacymi defektami, ktore pozostaja, sa luki. W przypadku badanych
krysztalow, poddanych naswietlaniu, luki Bi o charakterze donorowym odgrywaja
decydujaca role w ksztattowaniu bilansu tfadunku w ich objgtosci (Rys. 3.2. (b)).

Mimo ze luki Bi sg znacznie bardziej stabilne niz defekty migdzyweztowe, rowniez
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ulegaja cze$ciowej anihilacji w temperaturze pokojowej. W zwigzku z tym naswietlane
probki przechowywane sg W zamrazalniku W temperaturze ponizej -20 °C i transportowane
w suchym lodzie. Niemniej jednak czas, przez ktory naswietlona probka pozostaje
w temperaturze pokojowej, nie jest parametrem, ktory mozna W pelni kontrolowac,
a wplywa on znaczaco na koncentracj¢ nosnikéw. Stad dozy naswietlania, dyskutowane
w dalszej czesci tego rozdziatu i prezentowane w Tabeli 2 stuzg przede wszystkim jako
oznaczenia badanych probek oraz jako$ciowe wskazniki pokazujace ogolne tendencje
zmian w typie i koncentracji nosnikow.

Zakres penetracji wigzki elektronow oenergii 2.5 MeV  zastosowanej
w eksperymentach naswietlania, zostal obliczony z wykorzystaniem symulatora NIST
ESTAR i przedyskutowany w pracy L. Zhao Nat. Commun. (2016), Ref. [170]. Gt¢gbokosé
penetracji wigzki elektronéw dla Bi2Tes sigga ponad 2000 pm. Zwazywszy na to, ze
typowa grubo$¢ badanych probek nie przekraczata 60 pm, zapewnione byto rownomierne
naswietlenie catej probki.

Pomiary magnetotransportowe, przeprowadzone na probkach S5 oraz S6 przed
naswietleniem oraz po naswietleniu réznymi dozami, wykonano w geometrii van der
Pauwa z pradem plynagcym W plaszczyznie ab. Dane zabrano dla szerokiego zakresu pola
magnetycznego, do 4 T, ktore bylto skierowane prostopadle do ptaszczyzny badanych
probek. Wyniki pomiarow zostaty zebrane na Rysunku 7.1. Pomiary Halla ujawnity silne
domieszkowanie na typ p obydwu krysztalow przed nas§wietlaniem, z koncentracja dziur
na poziomie 1.8 x 102° cm=3i 6 — 10 x 10?° cm odpowiednio dla S5 i dla S6. W wysokim
polu magnetycznym opornos¢ Halla wykazuje liniowo$¢. Dzigki temu, mozliwe byto
wyodrebnienie wkladu wynikajagcego z anomalnego efektu Halla, ktéry zostanie

szczegbtlowo omoéwiony w Rozdziale 7.2.2. Koncentracja Halla p (lub n) zostata
wyznaczona ze wspolczynnika Halla |R,| = pie (lub [Ry| = i dla nachylenia ujemnego),

gdzie e to tadunek elektronu. W przypadku S5 (krysztat BizTes domieszkowany Mn),
nachylenie krzywej zmienia si¢ z dodatniego (dla probki nienaswietlanej) na ujemne (dla
prébki naswietlanej wysokimi dawkami), co wskazuje na zmiane typu przewodnictwa po
na$wietlaniu (Rys.7.1. (a)). Z kolei S6 (krysztat BiSbTes domieszkowany Mn), pozostaje
typu p zaréwno przed jak ipo naswietlaniu, lecz zmiana nachylenia pxy wskazuje na
przesuniecie poziomu Fermiego W gore pasma walencyjnego, Rys. 7.1. (b). W Tabeli 2
prezentowane sa efekty naswietlania w odniesieniu do zmian w typie ikoncentracji

nosnikow.
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Rysunek 7.1. Opornos¢ Halla pxy w funkcji pola magnetycznego przylozonego poza
ptaszczyzna probki zmierzona w 4.2 K dla (a) probki S5 nienaswietlanej (pierwotnej)
i naswietlanej do wskazanej na rysunku dozy oraz (b) probki S6 nienaswietlanej
(pierwotnej) i naswietlanej do wskazanej dozy. Wstawki do obydwu paneli przedstawiaja
schematyczne struktury pasmowe z zaznaczonym potozeniem poziomu Fermiego dla danej
dozy naswietlania (kolor jest przypisany do odpowiedniej dawki promieniowania). Czarne
strzalki wskazuja kierunek zmian potozenia ErF wraz ze wzrostem dozy naswietlania.
Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka iin., Ref. [158], prawa autorskie do rysunku
pochodzg z wydawnictwa APS.

Tabela 2. Koncentracja nos$nikow w S5 (krysztal Bi.Tes domieszkowany Mn) i S6
(krysztat BiSbTes domieszkowany Mn), zmierzona w temperaturze 4.2 K przed ipo
naswietlaniu elektronami 0 energii 2.5 MeV. Pomiar zostal wykonany po przeniesieniu
probek w temperaturze pokojowej do innego uktadu doswiadczalnego.

Doza na$wietlania (C/cm?) Koncentracja no$nikow (cm3)

S5 (krysztat Bi2Tes domieszkowany Mn)

0 p=18x10%
1.36 p=3.8x10%
1.56 n=7.6x10%%
3.26 n=28.9x10%

S6 (krysztal BiSbTes domieszkowany Mn)

0 p=(58-9.7)x 102
1.00 p=6.2x10%
2.00 p=23.4x10%
2.87 p=23.1x10%
4,57 p=2.6x10%
5.26 p=232x10%
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W krysztale Bi2Tes domieszkowanym Mn proces naswietlania pozwolit na efektywne
manipulowanie potozeniem poziomu Fermiego przez przerwe energetyczng. Na Rysunku
7.2. (a) przedstawiona zostata zalezno$¢ opornosci probki S5 naswietlonej elektronami
0 energii 2.5 MeV w funkcji dozy promieniowania. Pomiary te wykonane byly in situ
w temperaturze 20 K. Dla dozy na$wietlania na poziomie 0.34 C/cm? oporno$¢ probki
wzrosta 0 dwa rzedy wielkos$ci. Jest to tzw. punkt neutralnosci tadunku (CNP, z ang.

charge neutrality point), gdzie nastepuje zmiana typu przewodnictwa z p na n.
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Rysunek 7.2. (a) Oporno$¢ podtuzna w funkcji dozy promieniowania dla probki S5
naswietlonej elektronami o energii 2.5 MeV. Pomiary wykonane zostaly in situ
w temperaturze 20 K. Maksimum opornosci wystepuje W punkcie neutralnosci tadunku
(0.34 C/cm?), gdzie nastgpuje zmiana typu przewodnictwa. Koncentracja no$nikow
w funkcji dozy naswietlania dla S5 (b) i dla S6 (c). Pomiary przedstawione na panelach (b)
i (c) wykonano w 4.2 K, po przeniesieniu probek w temperaturze pokojowej do innego
uktadu do$wiadczalnego. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [158], prawa
autorskie do rysunku pochodza z wydawnictwa APS.

W tym miejscu warto przywota¢ dane wskazujace, ze nienaswietlony krysztat Bi2Tes
domieszkowany Mn (S5) charakteryzuje si¢ wysoce jednorodng koncentracja no$nikOw
tadunku elektrycznego, réwna p = 1.8 x 10%° cm™ (zmierzong na kilku fragmentach
pochodzacych z tego samego krysztatu). Po naswietleniu doza 1.36 C/cm? i przeniesieniu
w temperaturze pokojowej do innego stanowiska badawczego, koncentracja dziur spadta
do warto$ci p = 3.8 x 10 cm™3. Probka nie wykazala zmiany typu przewodnictwa przy tej
dozie naswietlenia, co wyraznic wskazuje na istnienie rozbieznoSci mig¢dzy
charakterystykg wykonang in situ w temperaturze 20 K (Rys. 7.2. (a)), a pomiarami
przeprowadzonymi po ekspozycji probki na temperature pokojowa (Rys. 7.2. (b)). Zmiang
typu przewodnictwa po wystawieniu na temperatur¢ pokojowa uzyskano dopiero po
naswietleniu doza 1.56 C/cm?, co skutkowato koncentracja elektronéw na poziomie
n=7.6x 10'® cm3. Podwyzszenie dozy naswietlania do 3.26 C/cm? doprowadzito do

nasycenie koncentracji elektrondw na poziomie n = 8.9 x 10 cm3, jak przedstawiono na
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Rysunku 7.2. (b) i opisano w Tabeli 2.

W przeciwienstwie do S5, w krysztale BiSbTes domieszkowanym Mn (S6), nie udato
si¢ osiggna¢ zmiany typu przewodnictwa, nawet po zastosowaniu wysokich dawek
naswietlenia, co ilustruje Rys. 7.2. (c). Poczatkowa koncentracja dziur w nienaswietlonym
krysztale BiSbTes domieszkowanym Mn wahata si¢ od 5.8 x 10%° do 9.7 x 10%° cm3. Po
naswietleniu S6 dawkami: 1 C/cm?, 2 C/cm?, 2.87 Clcm?, 4.57 Clcm? i5.26 Clcm?,
koncentracja dziur wyniosta odpowiednio: 6.2x10°cm 3, 34 x 10 cm3,
3.1x10%cm3 2.6 x 10® cm® i3.2 x 10® cm 3 (Tabela 2). Obserwowany spadek
koncentracji dziur w probee krysztatu BiSbTes domieszkowanego Mn, z 9.7 x 102° cm3 do
6.2 x 10%° cm® po naswietleniu doza 1 C/cm?, czyli 0 3.5 x 10%° ¢cm na 1 C/cm?, jest
znaczaco wigkszy W poréwnaniu do wczesniejszych obserwacji dla niedomieszkowanego
Bi>Tes, gdzie spadek wyniost okoto 1 x 10%° na 1 C/cm?1® To sugeruje mozliwo$¢
wystepowania dwukanalowego przewodnictwa oraz efektywny charakter koncentracji
nosnikow, ktory zostat okreslony na podstawie statej Halla (p = 1/(eRn)). Po zastosowaniu
najwyzszych dawek naswietlania, czyli 4.57 C/cm? i15.26 C/cm?, zauwazalna jest
stabilizacja efektywnej koncentracji dziur na poziomie okoto p = 3 x 10% cm™3. Lekkie
fluktuacje wokot tego trendu sg prawdopodobnie wynikiem niejednorodnosci czystego
materiatu (przed naswietleniem).

Podsumowujac badane krysztaty Biz2Tes i BiSbTes domieszkowane Mn, odpowiednio
S5 1S6, w ktorych wystepuja samozorganizowane warstwy septetowe MnBizTes, byty
poczatkowo typu p. Niskotemperaturowe naswictlanie elektronami o energii 2.5 MeV
spowodowato redukcje koncentracji dziur, a w przypadku S5 doprowadzito do zmiany
typu przewodnictwa. W kolejnym rozdziale zostanie omowiony wplyw zmiany potozenia
poziomu Fermiego na temperatur¢ Curie oraz na anomalne przewodnictwo Halla

w badanych krysztatach.

7.2 Wplyw polozenia poziomu Fermiego na wlasciwosci
magnetotransportowe prébek krysztaléw MIT z warstwami MnBi>Tes

Pomiary magnetotransportowe, niezaleznie od analizy FMR przedstawionej
w Rozdziale 5.2, umozliwily ocen¢ wptywu koncentracji nos$nikow na wiasciwosci
magnetyczne badanych krysztatbw S5 iS6. Przede wszystkim jednak pozwolily na

zbadanie korelacji miedzy potozeniem poziomu Fermiego a anomalnym efektem Halla.
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7.2.1 Magnetyzm w MIT z warstwami MnBi2Tes, zalezno$¢ od polozenia poziomu
Fermiego

Jak pokazujg Rysunki 7.1. (a) 1 7.3. (a) probka S5 przed naswietlaniem, nie wykazuje
anomalnego efektu Halla. Niemniej jednak, pomiary namagnesowania przeprowadzone
przy uzyciu sondy Halla, przytozonej do powierzchni prébki nienas§wietlanej (pierwotnej),
ujawnity charakterystyczne dla ferromagnetykdw petle histerezy (Rys. 7.3. (b)).
Dopasowujac zalezno$¢ w postaci (1-T/Tc)* do wartosci namagnesowania nasycenia
przedstawionych w funkcji temperatury, otrzymano temperature Curie Tc rowng 13 K
(Rys. 7.3. (c)). Taka wartos¢ Tc jest bliska temperatury krytycznej dla uporzadkowania
ferromagnetycznego w pojedynczej, idealnej warstwie MnBi2Tes ijest typowa dla
wysokiej jakosci probek ferromagnetycznych MnBi2Tes/(Bi2Tes)n (Rozdzial 5.1).%7
Parametr a w dopasowaniu to tzw. krytyczny eksponent, ktory zalezy w szczegdlnosci od
wymiarowos$ci uktadu oraz wymiarowosci parametru porzadku (w tym wypadku spinu).
W réznych modelach opisujacych przejscie fazowe w ferromagnetykach o przyjmuje
odmienne warto$ci, dostarcza zatem istotnych informacji na temat charakteru tego
przejscia w badanym uktadzie. Dla modelu pola $redniego, ktory zaklada, ze wszystkie
spiny uktadu odczuwajg takie samo pole wymiany, warto$¢ a jest rbwna %4 niezaleznie od
wymiarowosci sieci oraz spinu.t® Z dopasowania otrzymano, ze a = 0.4, zatem charakter
przejscia fazowego W badanym uktadzie odbiega nieznacznie od zatozen modelu pola
sredniego. Uzyskana warto$¢ jest blizsza wartosci przewidzianej modelem Heisenberga dla
uktadu tréjwymiarowych spinéw W sieci trojwymiarowej, wedlug ktorego o jest rébwna
0.367.1%

Nieciggloéci obserwowane W histerezach namagnesowania, zmierzonych za pomoca
sondy Halla, wskazuja na nagle przejScia migedzy rdéznymi stanami magnetycznymi
w zaleznos$ci od przylozonego pola magnetycznego (Rys. 7.3. (b)). Rozdzielenie tych
reziméw na diagramie fazowym zostato zilustrowane w prawym dolnym rogu Rysunku
7.3. (b). Majac na uwadze powierzchniowy charakter pomiaréw wykonanych za pomocg
sondy Halla, mozna przypuszcza¢, ze obserwowane efekty dotycza obszarow
przypowierzchniowych prébki. W tym miejscu warto dodaé, ze natura réznych rezimoéw
magnetycznych w ferromagnetycznych krysztatach MnBiz2Tes/(Biz2Tes)n (z defektami typu
Bimn w warstwach kwintetowych Bi2Tes) nie jest w pelni zbadana. Do tej pory
zidentyfikowano rézne tekstury spinowe odpowiedzialne za AHE
w antyferromagnetycznym MnBi2Tes bez interkalacji warstw kwintetowych Bi2Tes.3319%

Jednakze, w przypadku uktadow MnBi2Tes/(Bi2Tes)n, zagadnienie to wymaga dalszych
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badan zaréwno eksperymentalnych, jak i teoretycznych. Jest to szczegOlnie istotne
w kontekscie osiggniecia QAHE, ktdry jest silnie zalezny od tekstury spinowej obszarow
przypowierzchniowych.

W prébce S5, w ktorej przed naswietleniem anomalny efekt Halla nie wystepowat, po
naswietleniu wigzka elektronow i zmianie typu przewodnictwa na typ n, zaobserwowano
wyrazne petle histerezy widoczne W pomiarach poprzecznej opornos$ci Halla pxy
(Rys. 7.3. (a)). Rysunek 7.3. (c) ilustruje temperaturowg zalezno$¢ zarejestrowanej
anomalnej oporno$ci Halla w warunkach nasycenia magnetycznego pAHE po naswietlaniu
probki r6znymi dozami. Dla por6wnania, na tym samym rysunku zaprezentowano dane
namagnesowania nasycenia w funkcji temperatury dla probki przed na$wietlaniem,
uzyskane z pomiaréw sondg Halla. Wszystkie prezentowane na Rysunku 7.3. (c) krzywe
wskazuja na t¢ samg temperature przejscia fazowego rowng ok. 13 K. Ta obserwacja jest
W pehi zgodna z wnioskami sformutowanymi na podstawie pomiaréw FMR, opisanych
w Rozdziale 5.2. Wyraznie widaé, ze proces naswietlania, modyfikujacy potozenie
poziomu Fermiego i wprowadzajacy defekty naswietlania, nie wplywa na wilasciwosci
magnetyczne analizowanej probki S5. Nie ulega zmianie temperatura Curie ani tez
wielko$¢ i charakter zaleznosci temperaturowych pola anizotropii magnetycznej
wyznaczony w pomiarach FMR.

Taki sam wniosek dotyczy krysztatu BiSbTes domieszkowanego Mn, dla ktérego AHE
widoczny jest zaréwno przed jak i po naswietlaniu (Rys. 7.4. (a)). Otrzymane zaleznosci
anomalnej opornosci Halla przy nasyceniu magnetycznym pAHE w funkcji temperatury
wskazuja na takg sama temperature Curie, Tc = 16 K (Rys. 7.4. (b)) dla prébki S6, zarowno
przed jak i po naswietlaniu. Z kolei uzyskany z dopasowania parametr a rowny jest 0.27,
co, podobnie jak w przypadku probki S5, jest warto$cig najbardziej zblizong do
przewidywan modelu Heisenberga dla ukladu trojwymiarowych spinéw W Sieci

tréjwymiarowe;j.1%
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Rysunek 7.3. (a) Poprzeczna opornos¢ Halla pxy zmierzona w 4.2 K w funkcji pola
magnetycznego u,H przytozonego poza plaszczyzng dla S5 przed i po naswietlaniu. Dla
lepszego zobrazowania wynikow dane pxy dla probki nienaswietlanej (pierwotnej) zostaty
przemnozone przez czynnik 100. Krzywa oznaczona kolorem brgzowym (pierwotna)
i krzywe niebieska (1.56 C/cm?) i czerwona (3.26 C/cm?) zostaly otrzymane na tej samej
prébce poddanej odpowiednio ré6znym dozom naswietlania. Natomiast krzywa zielona
(1.36 C/cm?) przedstawia wynik uzyskany na probee wycietej z pobliskiego fragmentu
krysztatu S5, ktora w formie pierwotnej miata identyczne wartosci opornosci hallowskiej.
Wstawka: schematyczna struktura pasmowa z zaznaczong pozycja Er dla danej dozy
naswietlania (kolor jest przypisany do odpowiedniej dawki promieniowania). Strzatka
pokazuje zmiany potozenia Er wraz ze wzrostem dozy naswietlania. (b) Namagnesowanie
powierzchniowe M®f zmierzone dla probki pierwotnej S5 za pomoca sondy Halla
w roznych temperaturach. W pomiarach z wykorzystaniem sondy Halla mierzy si¢
indukcj¢ magnetyczng na powierzchni probki, ktéra pozwala na okreslenie M w funkcji
przylozonego pola magnetycznego. Otrzymane zaleznosci M¥(u,H) wykazuja
niecigglosci na zboczach, $wiadczace 0 naglych przejsciach miedzy réznymi rezimami
magnetycznymi. Wstawka pokazuje diagram fazowy dla tych rezimow. (c) pAHE zmierzone
przy nasyceniu magnetycznym w funkcji temperatury dla prébki S5 naswietlonej
odpowiednio doza 1.36 C/cm? (p = 3.8 x 10%), 1.56 C/cm? (n=7.6 x 10'® cm"3)
i 3.26 C/cm? (n = 8.9 x 10'® cm™3). Na tym samym panelu zostata rowniez przedstawiona
temperaturowa zalezno$¢ Mf w warunkach nasycenia magnetycznego uzyskana
z pomiarow sondg Halla dla materiatu nienaswietlanego (pierwotnego). Wszystkie krzywe,
odpowiadajace réznym polozeniom poziomu Fermiego, wskazujg na ta samg warto$¢
Tc ~ 13 K. Czerwona ciagta linia stanowi dopasowanie teoretyczne. Rysunek pochodzi
z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [158], prawa autorskie do rysunku pochodzg z wydawnictwa
APS.
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Rysunek 7.4. (a) Poprzeczna opornos¢ Halla pxy w funkcji pola magnetycznego u,H
przytozonego poza ptaszczyzna probki zmierzona w 4.2 K dla probki S6 nienaswietlanej
(pierwotnej) i po naswietleniu do dozy wskazanej na rysunku. Wyniki zostaty uzyskane na
tym samym fragmencie krysztatu. Wstawka przedstawia schemat struktury pasmowej
Z zaznaczong pozycja poziomu Fermiego Er (kolor przypisany jest do dawki naswietlania).
Strzatka pokazuje zmiany potozenia EF wraz ze wzrostem dozy naswietlania. (b) pAHE
zmierzone przy nasyceniu magnetycznym w funkcji temperatury dla pierwotnej probki S6
i naswietlonej dozami 4.57 C/cm? (n = 2.6 x 102°cm3) i 5.26 C/ cm? (n = 3.2 x 10?° cm™3).
Wszystkie krzywe, odpowiadajgce r6znym potozeniom poziomu Fermiego, wskazuja na tg

samg warto§¢ Tc ~ 16 K. (c) p2y/F (krzywa czerwona) i pg'F (krzywa zielona) zostaly

odseparowane z p,,, (krzywa czarna). Niebieska strzatkg zaznaczono wartos¢ p*HE przy

nasyceniu magnetycznym. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [158], prawa
autorskie do rysunku pochodzg z wydawnictwa APS.

7.2.2 Badanie zwiazku miedzy polozeniem poziomu Fermiego a anomalnym
efektem Halla w MIT z warstwami MnBiz2Tes

Pomimo, ze anomalny efekt Halla zostat odkryty niedtugo po konwencjonalnym efekcie
Halla, stojacy za nim mechanizm mikroskopowy byl inadal jest przedmiotem
intensywnych dyskusji. Obecnie uwaza si¢, ze AHE jest spowodowany kombinacja
mechanizmow zewnetrznych, jakimi sg asymetryczne rozpraszanie magnetyczne (z ang.
skew scattering) itzw. side jump, atakze wkladu wewnetrznego niezaleznego od
rozpraszania od zanieczyszczen i nieporzadku. Wewnetrzny wktad, o ktorym mowa byta
juz w Rozdziale 1.1.1, wynika z krzywizny Berry'ego i topologii struktury elektronowej.
Mozna go uzyskac¢ na podstawie obliczen struktury pasmowej. Niemniej jednak, wktad do
AHE nie pochodzi jedynie od krzywizny Berry'ego, ale takze od wspomnianych juz
zewnetrznych mechanizmow rozpraszania spinéw, ktore wynikajg z wystepujacych
w uktadzie zaburzen i domieszek magnetycznych. Ujednolicong teorie, ktora uwzglednia
zarbwno wewngetrzny jak izewnetrzny wkitad do AHE w metalicznych ferromagnesach
z przypadkowo roztozonymi domieszkami, opracowali S. Onoda, N. Sugimoto
i N. Nagaosa.*® W ramach niej mozna wyr6znié¢ trzy rezimy AHE, ktore zdominowane sg

przez jeden z wyzej wymienionych mechanizmow:46:197
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e Rezim czysty (ang. clean regime) — w rezimie tym przewodnictwo Halla ¢;/'®

zdominowane jest przez mechanizm zewnetrzny skew scattering, ktory
proporcjonalny jest do czasu transportowego 7 (czas miedzy rozproszeniami), cO
daje g E ~ 0.

e Rezim posredni (ang. intermediate regime) — w tym rezimie mechanizm skew
scattering jest thumiony przez zwigkszone rozpraszanie na skutek zanieczyszczen
i mechanizmem, ktory dominuje jest mechanizm wewng¢trzny wynikajacy
z krzywizny Berry’ego. #6197 W tym przypadku o' staje si¢ niewrazliwe na
Cczas rozpraszania, jest zatem niezalezne od g,..

e Rezim silnie zaburzony, tzw. hopping regime — w rezimie tym zalezno$¢ miedzy

AHE
O'xy

a gy, przyjmuje postaé U,fyHE~fo, gdzie B = 1.6 — 1.8. Mikroskopowe
pochodzenie lezace u podstaw tego rezimu nie jest jeszcze W pelni znane, ale
przypuszcza si¢, ze moze by¢ zwigzane Zposzerzaniem si¢ widma
elektronowego.'®” Rezim ten obserwuje sie W materiatach wykazujacych transport
hoppingowy (ang. hopping transport).

Badane krysztaty Biz2Tes i BiSbTes domieszkowane Mn, odpowiednio S5 i S6, mieszcza
si¢ W rezimie posrednim. Wskazuje to na dominujaca rol¢ mechanizmu krzywizny
Berry'ego w ksztattowaniu AHE w tych materiatach. Mozna wykluczy¢ ekstremalne
rezimy (czysty i silnie zaburzony), jako ze ruchliwos¢ analizowanych prébek miesci si¢
w zakresie od 118 do 1000 cm?/Vs (Rys. 7.5). Nie jest wiec typowa ani dla rezimu
hoppingowego, gdzie efektywna mierzona ruchliwo$¢ jest rzedu jednosci, %8 ani dla rezimu
czystego, gdzie mozna by si¢ spodziewac znacznie wigkszych ruchliwosci. Mimo, ze
naswietlanie powoduje wzrost liczby defektow, co skutkuje obnizeniem ruchliwosci
(Rys. 7.5), wartosci ruchliwosci po naswietlaniu wcigz sg znacznie wyzsze niz te dla
transportu hoppingowego. Ta obserwacja jest unikalng cecha prezentowanego tutaj
cksperymentalnego podejscia, w ktorym poziom Fermiego jest regulowany w bardzo
szerokim zakresie przez przerwg¢ energetyczng, podczas gdy ruchliwo$¢ doswiadcza

jedynie niewielkich zmian.
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Rysunek 7.5. Ruchliwo$¢ w funkcji dozy naswietlania dla S5 i S6. Ruchliwos¢ obydwu
probek nieznacznie spada po naswietlaniu. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref.
[158], prawa autorskie do rysunku pochodza z wydawnictwa APS.

Do okres$lenia dominujacego wktadu w AHE w analizowanym uktadzie, typowym
podejsciem eksperymentalnym jest zbadanie zalezno$ci migdzy o3y'F a 0y

Oporno$¢ Halla w materiale ferromagnetycznym wyraza sie empiryczng zalezno$cig: %’

Pxy = Pry "+ Piy s (7.0

gdzie p,%f’ E = R, H, jest normalng oporno$cig Halla proporcjonalng do zewnetrznego pola
magnetycznego prostopadtego do powierzchni probki H: i opisang wspotczynnikiem Halla
R,. Drugi czton w ROwnaniu 7.1, p,‘?f,{ E = M,R,, reprezentuje wktad od anomalnego efektu
Halla, ktory skaluje si¢ z namagnesowaniem probki M i jest okre$lony przez anomalny
wspolczynnik Halla Ra. Na Rysunku 7.4. (c) przedstawiono udziat anomalnego efektu
Halla pyy'fi zwyklego efektu Halla p2y'fw calkowitej poprzecznej rezystancji p,, dla
przyktadowej probki.

Dla wewnetrznego mechanizmu AHE, ktory jest sterowany krzywizng Berry'ego,

anomalny wspotczynnik Halla Ra jest proporcjonalny do kwadratu opornosci podtuzne;j

pxx,197
Ra= apzxx (7.2)

gdzie a jest parametrem proporcjonalnym do krzywizny Berry’ego lub rownowaznie:
GAHE = qM, (7.3)

po inwersji tensora opornosci (gxy = Oxyl pxx?).
Rysunek 7.6 przedstawia o;)® otrzymang przez odjgcie wkiadu od normalnego efektu

Halla, w funkcji a,.,. Dane zebrano w réznych temperaturach fazy ferromagnetycznej dla
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probki S5 naswietlonej dozami 1.56 C/cm? i 3.26 C/cm? oraz dla prébki S6 nienaswietlonej
i naswietlonej doza 4.57 C/cm?. Ze wzgledu na fakt, ze temperatura Curie wynosi okoto
13 K dla S5 (Rys. 7.3. (c)) oraz okoto 16 K dla S6 (Rys. 7.4. (b)), zakres temperatur
uwzgledniony w analizie zostat ograniczony do T <10 K dla S5iT < 12 K dla S6, aby
zapewni¢ praktycznie niezmienne namagnesowanie. Zakres zmiennos$ci o, jest niewielki
ze wzgledu na niskg Tc. Niemniej jednak zmiana przewodnictwa AHE, Agyy'?, wzgledem
zmiany przewodnictwa podtuznego Aa,., oscyluje pomiedzy 0,01%, a 10%. Obserwacja ta
nie zaprzecza wczesniejszym zalozeniom dotyczacym dominacji wewnetrznego
mechanizmu w AHE w badanych prébkach, wedtug ktérego o3 nie zalezy od o, Takie
zachowanie w charakterystyce a;)'* (o,,) obserwowane jest zaréwno przed jak ipo
naswietlaniu, pomimo wprowadzonych defektow. To wskazuje, ze na$wietlanie nie
generuje dostatecznie duzych zakiocen, ktére mogltyby zmieni¢ dominujacy mechanizm
AHE w badanych prébkach (widoczne jest to w szczegdlnosci na Rys. 7.6. (b), ktory

zawiera najszerszy zakres zmian oy,).
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Rysunek 7.6. o75'F vs. g,, zmierzone dla probki S5 naswietlonej doza 1.56 C/cm? (a)

i3.26 C/lcm? (b). o'® nie zalezy od oy, cO jest zgodne z dominujacym udzialem
wewnetrznego mechanizmu w AHE. To samo dotyczy probki S6 pierwotnej (c)
i naswietlonej dozg 4.57 C/cm? (d), dla ktdrej a'” jest rowniez praktycznie niezalezne od
Oy Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [158], prawa autorskie do rysunku
pochodzg z wydawnictwa APS.

W tym miejscu nalezy zwroci¢ uwage, ze zewnetrzny mechanizm side jump, podobnie
jak mechanizm wewnetrzny, przewiduje kwadratowa zalezno$¢ RA o p%« (lub,
rownowaznie, przewodnictwo Halla niezalezne od przewodnictwa podtuznego).r®” Tym
samym wktady te nie moga by¢ rozrdéznione na podstawie ich zalezno$ci od czasu
rozpraszania, jednak zasadniczo przewiduje si¢, ze mechanizm side jump bedzie miat
mniejszy wklad niz ten wewnetrzny.'®® Dodatkowo, wewnetrzny wktad do AHE mozna
oceni¢ ilosciowo na podstawie obliczen struktury pasmowej, nawet w przypadku

stosunkowo zlozonych uktadéw. Praktycznym podej$ciem jest zatem sprawdzenie czy
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obliczenia odpowiadaja obserwacjom eksperymentalnym. Jesli sg one zgodne, wskazuje to
na dominujacy wklad wewnetrzny w AHE w badanym uktadzie.'%’

Dla analizowanych probek teoria skutecznie tlumaczy otrzymane wyniki
doswiadczalne. Przeprowadzone obliczenia wskazujg bowiem, ze objetosciowy wkitad do
AHE od krzywizny Berry'ego jest rezonansowo wzmacniany w poblizu tzw. "avoided
crossings" — szczeg6lnych punktéw w energetycznej strukturze pasmowej powstatych
w wyniku inwersji pasm na skutek oddziatywania SO — 0czym wspomniano juz
w Rozdziale 1.1.1 (Rys. 1.2). Obliczenia przeprowadzone metoda ab-initio dla
uniwersalnego modelu tréjwymiarowego izolatora topologicznego®® wskazuja, ze gdy
poziom Fermiego znajduje si¢ W pasmie wzbronionym, warto$¢ ofy'" jest réwna zero.
W momencie, gdy poziom Fermiego przesuwa si¢ W Kierunku dna pasma
przewodnictwa/lub wierzchotka pasma walencyjnego (obszary, gdzie wystepujg tzw.
-avoided crossings ), o;)'® ulega rezonansowemu wzmocnieniu, po czym szybko zbiega
do zera, gdy poziom Fermiego oddala si¢ od dolnej granicy pasma przewodnictwa lub
gornej granicy pasma walencyjnego (Rys. 7.7).

Przebieg o' w funkcji Er mozna otrzyma¢ do$wiadczalnie dla prébki S5, poniewaz
eksperymenty naswietlania umozliwily efektywne manipulowanie potozeniem poziomu
Fermiego przez przerwe energetyczng zmieniajagc typ przewodnictwa prébki zp na n.
Ponadto poziom Fermiego byl modyfikowany, przy jednoczesnym utrzymaniu
namagnesowania probki na statym poziomie, co potwierdzajg pomiary FMR (Rys. 5.7).
Zatem manipulacja poziomem Fermiego pozwolita efektywnie sledzi¢ zmiany
w krzywiznie Berry'ego (parametr a w Réwnaniu 7.3). Rysunek 7.8 przedstawia ay;'",
w funkcji energii Fermiego obliczonej na podstawie gestosci nosnikOw n lub p, stosujac
skalowanie zaproponowane przez Kohlera.20201 Wartos¢ oyy'" jest réwna zero, gdy
poziom Fermiego znajduje si¢ gleboko W pasmie walencyjnym i wzrasta, gdy poziom
Fermiego przesuwa si¢ ku jego wierzchotkowi. Dla prébki typu p o koncentracji dziur
rownej 1.8 x 10%° ¢cm3, co odpowiada polozeniu poziomu Fermiego 25 meV ponizej
wierzchotka pasma walencyjnego, anomalny efekt Halla nie jest widoczny. Natomiast, gdy
poziom Fermiego przesuwa si¢ do poziomu 22 meV ponizej wierzchotka pasma
walencyjnego, co odpowiada p = 3.8 x 10 cm3, AHE pojawia sie. Po konwersji probki

na typ n obserwuje si¢ rezonansowe wzmocnienie wartosci a;‘yHE , W poblizu dna pasma

przewodnictwa przy koncentracji no$nikow n = 7.6 x 10 cm= (EF = 2.4 meV powyzej

dna pasma przewodnictwa) i 8.9 x 10'® cm (Er = 2.6 meV powyzej dna pasma
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przewodnictwa), co jest zgodne z rozwazaniami teoretycznymi (Rys. 7.8).

W przypadku probki S6, zakres zmienno$ci koncentracji nosnikow jest ograniczony.
Niemniej jednak, obserwuje si¢ wzrost wartosci a4y'%z 4.1 (Q cm)? (Rys.7.6. (c)) do
8.8 (Q cm)? (Rys.7.6. (d)) wraz ze zmniejszaniem koncentracji dziur z 5.8 x 102° cm™ do
2.6 x 10% cm, co odpowiada przesunieciu poziomu Fermiego w kierunku wierzchotka
pasma walencyjnego. Ten rezultat jest zatem zgodny z mechanizmem krzywizny
Berry'ego.

Niemonotoniczna zalezno$§¢ miedzy AHE, apolozeniem poziomu Fermiego,
W szczegbdlnosci mozliwosé dostrojenia poziomu Fermiego tak, aby wktad wewnetrzny do
AHE byl zerowy, pozwolita na obserwacj¢ kwantowej wersji anomalnego efektu Halla
(QAHE) w probce MnBizTes/(BizTes)n typu n, jak opisano w pracy H. Deng i in., Ref. [29].
Na mierzony efekt naktada si¢ bowiem wktad od obj¢tosci (AHE) i skwantowany wktad
od powierzchni (QAHE). W prdbce nienaswietlonej, anomalny efekt Halla byt
zdominowany przez wktad pochodzacy z objetosci struktury pasmowej (analizowany
w niniejszej pracy). Naswietlanie wigzka elektronow, a nast¢pnie wygrzewanie pozwolilo
na catkowite wyeliminowanie udziatu objetosciowego AHE, ujawniajac w ten sposob
kwantyzacj¢ oy, na powierzchni (Rys. 7.7). Rysunek 7.8 prezentuje zatem pierwszy
W swoim rodzaju eksperymentalny dowdd na niemonotoniczng zalezno$¢ anomalnego
efektu Halla od potozenia poziomu Fermiego. Pomimo, ze zagadnienie to wymaga
dalszych badan teoretycznych oraz eksperymentalnych, uzyskane wyniki stanowia solidng

podstawe do dalszego rozwijania i eksploracji tego tematu.
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Rysunek 7.7 Po lewej: objetosciowa i powierzchniowa struktura pasmowa dla izolatora
topologicznego 3D zaznaczona odpowiednio kolorem czarnym i niebieskim. Po prawej:
udziat AHE od pasm objetosciowych i powierzchniowych w catkowitym AHE. W sytuaciji,
gdy poziom Fermiego znajduje si¢ w powierzchniowej przerwie energetycznej, a udziat
objetosci w przewodnictwie Halla jest bliski zeru, wystepuje skwantowane przewodnictwo

% Panel zostal zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy H. Deng i.in., Ref. [29].
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Rysunek 7.8. a;‘yHE w warunkach nasycenia magnetycznego w funkcji energii Fermiego
Er, obliczonej z koncentracji no$nikow przy uzyciu skalowania z Ref. [200] i [201] dla
krysztalu Bi2Tes domieszkowanego Mn zawierajacego warstwy septetowe (MnBizTes).
Obok kazdego punktu wskazana jest koncentracja nosnikOwW. Z uwagi na fakt, ze
namagnesowanie (M) nie zmienia si¢ wraz Z EF (co zostalo potwierdzone w pomiarach
FMR), badana jest tu relacja migdzy o)'® afaza Berry’ego (parametr aw réwnaniu

0B = ap,). Niebieska, przerywana linia jest krzywa orientacyjna, schematycznie

pokazujagcg wzmocnienie fazy Berry'ego w poblizu gornej czg¢éci pasma walencyjnego
(zaznaczonego na niebiesko) i przy dolnej czgéci pasma przewodnictwa (zaznaczonego Na
761to). Zalozono, ze przerwa energetyczna W objetosci jest rbwna 165 meV zgodnie z Ref.
[9]. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [158], prawa autorskie do rysunku
pochodza z wydawnictwa APS.

Reasumujgc, W zaprezentowanych w niniejszym rozdziale badaniach skupiono si¢ na
analizie dominujacego wktadu do objetosciowego AHE w krysztatach BizTes i BiSbTes
domieszkowanych Mn, ktore zawieraty warstwy septetowe MnBi2Tes. Stwierdzono, ze
glowny wktad pochodzi z wewnetrznego mechanizmu, wynikajacego z fazy Berry'ego.
Ponadto wykazano, ze mechanizm ten skaluje si¢ niemonotonicznie wraz z energig
Fermiego, co jest zgodne z przewidywaniami teoretycznymi.?® Wynika to z wtasciwosci
krzywizny Berry'ego, ktora jest skoncentrowana w obszarach struktury pasmowej
okreslanych jako ,,avoided crossings”.?®#! Pokazano rowniez, ze wktad do AHE mozna
efektywnie maksymalizowa¢ lub ttumi¢ poprzez precyzyjne manipulowanie potozeniem
poziomu Fermiego. Z tego powodu, nalezy podejs¢ z ostrozno$cig do stosowania AHE
jako metody oceny wiasciwosci magnetycznych, biorgc pod uwagg, ze zjawisko to zanika
W miar¢ oddalania si¢ od dna lub wierzchotka odpowiednio pasma przewodnictwa lub

walencyjnego.
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8 Whnioski koncowe

W ramach niniejszej rozprawy, przeprowadzono badania magnetycznych izolatoréw
topologicznych opartych na zwigzku Bi2Tes domieszkowanym Mn. Skupiono si¢ na
ferromagnetycznych uktadach, w ktérych domieszki manganu samoistnie organizujg si¢
tworzac warstwy septetowe MnBi2Tes. Badania obejmowaty zardwno probki, w ktorych
warstwy septetowe tworzyly uporzadkowane heterostruktury  z naprzemiennie
wystepujacymi warstwami kwintetowymi BizTes, tworzac systemy z rodziny samoistnych
izolatorow topologicznych MnBi2Tes/(Bi2Tes)n, jak iprobki zawierajagce pojedyncze
warstwy MnBizTes, 0 mniej uporzadkowanym rozmieszczeniu. Przeprowadzono badania
za pomoca roznorodnych technik eksperymentalnych, w tym FMR, ARPES oraz pomiarow
magnetotransportowych. Analiza ta, w zestawieniu z wynikami badan strukturalnych
i obliczen DFT realizowanych we wspotpracujacych osrodkach, pozwolita na doglebne
zrozumienie badanych materialow. Przestudiowano rozne ich aspekty: od struktury
krystalicznej irozmieszczenia w niej domieszki Mn, przez analize powierzchniowych
elektronowych  struktur  pasmowych, az po  wlasciwosci  magnetyczne
i magnetotransportowe.

Pierwszy obszar badan dotyczyt wptywu nieporzadku na magnetyzm i powierzchniowg
struktur¢ pasmowa zwigzkéw MnBiz2Tes/(Bi2Tes)n. Analizie poddano prébki o réznym n,
definiujgcym odleglo$¢ miedzy sgsiednimi warstwami septetowymi. Pomiary strukturalne
w skali nanometrowej uwidocznity zaburzenia w postaci deficytu Mn w MnBi2Tes oraz
jego domieszkowanie w warstwy kwintetowe Biz2Tes. Defekty te w istotny sposéb
wplywaja na strukturalne imagnetyczne wiasciwosci uktadow MnBi2Tes/(Bi2Tes)n.
Pomiary rezonansu ferromagnetycznego pokazaly, ze obecno$§¢ Mn w kwintetach Biz2Tes
umozliwia sprzgzenie warstw MnBiz2Tes nawet na znacznych odlegtosciach (n > 4),
stabilizujagc w ten sposob porzadek ferromagnetyczny w trzech wymiarach.

W  pomiarach rezonansu ferromagnetycznego sprz¢zenie dwoch podukladow
spinowych — warstwy MnBi2Tes, zubozonej w mangan oraz warstwy BizTes
z przypadkowo rozmieszczonymi atomami manganu — manifestuje si¢ poprzez obserwacje
moddéw optycznego i akustycznego. Mody te sg wyraznie rozdzielone jedynie w probkach
0 najwickszym uporzadkowaniu strukturalnym, aco za tym idzie najwyzszym polu
anizotropii magnetycznej. W przypadku wigkszos$ci badanych probek zaburzonych
uktadow MnBi2Tes/(Bi2Tes)n, widmo FMR tworzy pojedyncza, nieregularna linia

rezonansowa. Wynika to z niewielkiej wartos$ci statej sprz¢zenia migdzywarstwowego,
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oszacowanej na J = 1.37 x 107 Jm= izblizonych statych anizotropii magnetycznej
w MnBi2Tes oraz w domieszkowanym Mn BizTes. Na podstawie tych obserwacji,
nieuporzadkowane uktady MnBi2Tes/(Bi2Tes)n moga by¢ rozpatrywane jako ferromagnesy
jednodomenowe, a ich widma FMR analizowane przy uzyciu przyblizenia jednorodnego
modu. Zastosowanie takiego podejscia pozwolito wyznaczy¢ pola anizotropii
magnetycznej dla wszystkich analizowanych prébek. Otrzymane wyniki wskazuja na
dobra korelacj¢ pomigedzy wielkosScia pola anizotropii magnetycznej oraz temperaturg
Curie, ajakoscig warstw septetowych. Najwyzszg temperatur¢ przejScia fazowego
zarejestrowano dla préobki, w ktorej koncentracja Mn w SL byla najblizsza temu
przewidzianemu dla niezaburzonej warstwy septetowej. Z kolei najnizszg Tc zanotowano
dla probki, ktora cechowata si¢ najwickszym odchyleniem od idealnej struktury MnBizTea.
Otrzymane wyniki wskazujg, ze W celu poprawy jakosci krysztatow MnBi2Tes/(Bi2Tes)n
i uzyskania materiatlu 0 wysokiej temperaturze przemiany fazowej, kluczowe jest
zwrbocenie szczegbdlnej uwagi na jako$¢ warstw septetowych. ROwnie wazne jest
domieszkowanie manganu do wickszych blokow warstw kwintetowych, gdyz to ich
obecnos¢ W miejscach Bi umozliwia stabilizacje ferromagnetyczng uktadu w trzech
wymiarach. Dodatkowo, zastosowanie prawa potegowego T%2 w kontekscie zalezno$ci
mi¢dzy energia wymiany migdzywarstwowej a temperaturg sugeruje, ze mikroskopowe
mechanizmy sprz¢zenia magnetycznego sg zdominowane przez termiczne fluktuacje
spindw wystepujace na granicach migdzy poszczegdlnymi warstwami. Uzyskane wyniki
ukazuja zatem dodatkowe czynniki wplywajace na ferromagnetyzm probek
MnBi2Tes/(Bi2Tes)n 0 duzym n. Dotychczasowe badania skupialy si¢ przede wszystkim na
znaczeniu odlegto$ci miedzy warstwami septetowymi,?627 ktorej wzrost prowadzi do
rozprzggnigcia tych warstw.

Ponadto pomiary katowo-rozdzielczej spektroskopii fotoemisyjnej skorelowane
zZ obliczeniami DFT uwidocznity, ze deficyt Mn w warstwach septetowych prowadzi do
delokalizacji funkcji falowych poszczegoélnych pasm energetycznych iogélnej zmiany
powierzchniowej elektronowej struktury pasmowej W poréwnaniu do uktadow
niezaburzonych. Zrozumienie, w jaki sposob nieuporzagdkowanie W obrgbie warstw
septetowych wplywa na ksztaltowanie powierzchniowej struktury pasmowej jest
niezbedne do prawidlowej identyfikacji magnetycznej przerwy energetycznej na
topologicznej powierzchni analizowanych struktur. Otrzymane rezultaty wskazuja na
konieczno$¢ uwzglednienia nieporzadku zwigzanego zrozmieszczeniem Mn przy

projektowaniu  uktadow  MnBi2Tes/(Bi2Tes)n 0 optymalnych  wiasciwosciach
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magnetycznych i topologicznych. W swietle uzyskanych wynikow, dalsze badania
powinny by¢ skierowane na doglebng analize wplywu zaburzen na strukture spinowa
powierzchniowych stanéw elektronowych, jak roéwniez na rozwijaniu strategii
minimalizacji tych zaburzen.

Drugi obszar badan skupial si¢ na wptywie koncentracji swobodnych no$nikow na
wlasciwo$ci magnetyczne i magnetotransportowe w izolatorach topologicznych BizTes
i BiSbTes domieszkowanych Mn z samozorganizowanymi warstwami  MnBizTea.
Wykazano, ze poprzez zastosowanie techniki na§wietlania wigzka wysokoenergetycznych
elektronOw, anastgpnie przeprowadzajac odpowiednie kroki wygrzewania, mozna
efektywnie manipulowaé potozeniem poziomu Fermiego, W szczegdlnosci doprowadzajac
do zmiany typu przewodnictwa. Pomiary magnetotransportowe ujawnily, ze dominujacy
wplyw na objetosciowy AHE ma wewngtrzny mechanizm powigzany z krzywizng
Berry'ego, ktory cechuje si¢ silng niemonotoniczng zalezno$cig od polozenia poziomu
Fermiego. Warto zaznaczy¢, ze takie niemonotoniczne skalowanie migdzy AHE a Er nie
byto do tej pory zaobserwowane eksperymentalnie. Uzyskane rezultaty stanowig tym
samym mocne podstawy do dalszych badan teoretycznych i eksperymentalnych nad tym
zagadnieniem. Z kolei, analizy zzakresu rezonansu ferromagnetycznego oraz
magnetotransportu ujawnily, iz zardbwno stale anizotropii magnetycznej, jak i temperatura
Curie nie wykazuja zalezno$ci od potozenia poziomu Fermiego, co odrzuca mozliwos¢
posrednictwa swobodnych nosnikéw w procesie ustalania porzadku ferromagnetycznego
w badanych uktadach. Wyniki te sugerujg zatem, ze ferromagnetyczne izolatory
topologiczne z uporzadkowanymi warstwami MnBiz2Tes stanowig odmienne Struktury
magnetyczne niz powszechnie analizowane uklady zprzypadkowo roztozonymi
domieszkami magnetycznymi.

Podsumowujac, badania zrealizowane w ramach niniejszej pracy pozwalajg lepiej
zrozumie¢ wpltyw nieporzadku ipotozenia poziomu Fermiego na magnetyczne,
magnetotransportowe i elektronowe  wiasciwosci  magnetycznych izolatorow
topologicznych z samozorganizowanymi warstwami septetowymi MnBi2Tes. Otrzymane
rezultaty sg kluczowe zwlaszcza w kontekscie uzyskania kontrolowanego dostepu do
efektbw magnetotopologicznych, takich jak kwantowy anomalny efekt Halla.
W rezultacie, przeprowadzone badania przyblizaja do wykorzystania tych uktadow

w praktycznych rozwigzaniach technologicznych.
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WYKAZ RYSUNKOW

Rysunek 1.1. (a) Powierzchnie sfery i torusa sa rozro6znialne topologicznie na podstawie
liczby otwordw w ich ksztalcie. (b) Izolatory sg topologicznie rownowazne, je$li mogg by¢
przeksztalcane w siebie nawzajem przez powolng zmiang parametréw (A) Hamiltonianu
H(A) tak, ze przerwa energetyczna nie zostanie zamknigta. Podczas przejscia od izolatora
topologicznego do izolatora trywialnego przerwa energetyczna musi ulec zamknigciu na
powierzchni izolatora topologicznego. To zamknigcie przerwy energetycznej jest
rownowazne z nieciggtym odksztalceniem (tj. zamknigciem otworu) wymaganym do
przeksztatcenia torusa w sfer¢. Skutkiem zamknigcia przerwy energetycznej jest
pojawienie si¢ bezprzerwowych standéw na powierzchni izolatora topologicznego.
Fragment panelu (b) zostal zaadoptowany i zmodyfikowany z pracy F. Schindler, Ref.
A0, ettt bbb enes 19
Rysunek 1.2. Anomalny efekt Halla pochodzacy od krzywizny Berry’ego dla
dwupoziomowego uktadu, ktéorego hamiltonian zawiera pasma rozszczepione spinowo
W obecnos$ci pola wymiany i oddziatywania spinowo-orbitalnego. (a) Widmo energetyczne
pasm rozszczepionych oddziatywaniem SO. (b) Zalezno$¢ przewodnosci Halla od
potozenia poziomu Fermiego. Rysunek zostaty zaadoptowany i zmodyfikowany z pracy Di
DT o T (= N 7 PSSR 24
Rysunek 1.3. (a) Zapetnione poziomy Landaua sa oddzielone przerwa energetyczna Awc
podobnie jak ma to miejsce w strukturze pasmowej izolatora, gdzie przerwa energetyczna
Ec oddziela pasma zapelione od pustych. (b) Powierzchnie réznigce si¢ migdzy soba
niezmiennikiem topologicznym, tzw. genusem. Dla sfery g = 0, a dla torusa g = 1. (¢)
Liczba Cherna C rozrozniajaca dwa stany izolatoréw jest podobnie jak genus
niezmiennikiem topologicznym. Skutkiem czego na powierzchni styku miedzy
kwantowym stanem Halla a izolatorem trywialnym wystepuja chiralne stan krawg¢dziowe
z C = 1. Panele (a) i (c) zostaly zaadoptowane i zmodyfikowane z pracy M. Z. Hasan &
C. L. Kane, RET [B9]. ettt 27
Rysunek 1.4. (a) Helikalne stany krawedziowe, ktore powstajg na powierzchni styku stanu
QSHE i trywialnego izolatora, niezmiennik v to rownowaznik topologiczny klasyfikujacy
izolatory topologiczne Z2. (b — ¢) Eksperyment na studniach kwantowych HgTe/CdTe. (b)
U gory: objetosciowa struktura energetyczna dla HgTe i CdTe w poblizu punktu I, u dotu:
studnia kwantowa CdTe-HgTe-CdTe w rezimie normalnym oraz w rezimie odwroconym.
Dla studni kwantowych cienszych niz grubo$¢ krytyczna d < dc, energia podpasma
przewodnictwa 0 najnizszej energii, E1, jest wyzsza niz energia podpasma walencyjnego
0 najwyzszej energii, H1. Natomiast dla d > dc kolejno$¢ pasm H1 i E1 jest odwrdcona.
Panel (b) zostat zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy B. A. Bernevig i in. Ref [57]. (c)
Rezystancja dwoch par kontaktdw zmierzona w funkcji napigcia bramki, ktore steruje
potozeniem poziomu Fermiego przez przerwe¢ w objetosci. Probka I, dla ktorej d < dc,
wykazuje zachowanie izolujace, podczas gdy probki III i IV pokazuja skwantowany
transport zwigzany ze stanami krawedziowymi. Panel (c) zostat zaadaptowany
i zmodyfikowany z pracy Konig i in., Ref [7]. ..ccooveiieiieeee e 30
Rysunek 1.5. Stany elektronowe na krawedzi dwuwymiarowego izolatora topologicznego
Z> 0 r6znym sposobie polgczenia. Jako ze uktad zachowuje symetri¢ TR, pokazana jest
potowa strefy Brillouina. Dla przypadku (a) stany powierzchniowe przecinaja poziom
Fermiego Er parzysta liczbe razy itakie ich potaczenie jest topologicznie trywialne
(Z2=0). Zkolei w (b) liczba punktow przecie¢ Er jest nieparzysta, co prowadzi do
topologicznie chronionych, bezprzerwowych stanéw na granicy (Zz2 = 1). Rysunek ten
zostal zaadoptowany i zmodyfikowany z pracy M. Z. Hasan & C. L. Kane, Ref [39]. ....32
Rysunek 1.6. Struktura elektronowa izolatora topologicznego 3D. (a) U gory: dyspersja
Diracowska charakteryzujaca bezmasowy stan powierzchniowy jest $cisle skorelowana
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z kierunkiem spinu i kierunkiem pedu. Pasmo stanu powierzchniowego o charakterze
heliakalnym taczy ze soba objgtosciowe pasmo walencyjne 1 objetosciowe pasmo
przewodnictwa. U dohu: obraz stanow powierzchniowych izolatora topologicznego 3D
w przestrzeni rzeczywistej. (b) Powierzchniowa struktura energetyczna Bi2Tes zmierzona
dzieki technice ARPES. Pomiary uwidocznity liniowg dyspersje stanow
powierzchniowych (stozek Diraca). Panel (a) zostal zaadaptowany izmodyfikowany
z pracy Y. Tokurai in., Ref. [95]. Panel (b) zostat zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy
Y. L. Cheniin, Ref. [9]. oo 35
Rysunek 1.7. (a) Schemat izolatora topologicznego 3D z namagnesowaniem M
skierowanym prostopadle do ptaszczyzny probki, ktore prowadzi do utworzenia chiralnych
stanow na krawedziach goérnej idolnej powierzchni. (b) Chiralny stan krawedziowy
utworzony wokoét §ciany domenowej pomiedzy dwuwymiarowymi fermionami Diraca
0 masach dodatniej i ujemne;j. Zilustrowana jest takze funkcja falowa. Strzatka wskazuje
przeptyw pradu krawedziowego. (¢) Kiedy Sciana domenowa przeksztatca si¢ w metaliczne
pasmo o okreslonej szerokosci, stan krawedziowy rozdziela si¢ na dwie czgsci, ktore sg
skoncentrowane wokot dwoch granic. Rysunek zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy
Ro-L. Chu 1N, REE.JO6]. .ot 37
Rysunek 1.8. (a) Schematyczne przedstawienie stanu QAHE w tréjwymiarowym
izolatorze topologicznym z wprowadzonymi domieszkami magnetycznymi. Kierunki
namagnesowania na gornej i dolnej warstwie magnetycznej sg rownolegle. (b) Realizacja
QAHE w symetrycznie domieszkowanych heterostrukturach izolatora topologicznego
BixSb2.xTes (BST) zuzyciem wanadu (r6zowy) ichromu (zielony). Cecha
charakterystycznag QAHE jest kwantyzacja przewodnosci Halla oxy = e2h przy braku
pola magnetycznego. (c) Schematyczne przedstawienie stanu izolatora aksjonowego
w tréjwymiarowym  izolatorze  topologicznym  z wprowadzonymi  domieszkami
magnetycznymi. Kierunki namagnesowania na gornej i dolnej warstwie magnetycznej sg
antyrébwnolegte. (d) Realizacja stanu izolatora aksjonowego w domieszkowanych
wanadem (r6zowy) i chromem (zielony) heterostrukturach izolatora topologicznego BST.
Wykres ilustruje zalezno$¢ przewodnosci podtuznej (oxx) 1poprzecznej oxy od pola
magnetycznego B. Cechg charakterystyczng izolatora aksjonowego sg zerowe plateau
przewodnosci Halla (oxy) z jednoczesnym zanikiem przewodnictwa podtuznego oxx.
Rysunek zostat zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy Y. Tokura i in., Ref. [95]. ....... 38
Rysunek 2.1. (a) Lewa strona: schemat struktury krystalicznej Bi2Tes sktadajacego si¢
z warstw kwintetowych o sekwencji Te-Bi-Te-Bi-Te. Prawa strona: schemat MnBi2Tes
organizujacego si¢ w warstwy septetowe Te-Bi-Te-Mn-Te-Bi-Te. Atomy Bi zaznaczone
sa kolorem czerwonym, atomy Te sg zielone, natomiast Mn niebieskie. Rysunek pochodzi
z pracy J. Sitnicka i.in., Ref. [126]. (b) Po lewej stronie zaprezentowano spinowo
rozdzielczg strukture pasmowa dla Bi2Tes (uktad ztozony z samych QL). Uwidacznia ona
bezprzerwowy stozek Diraca z punktem Diraca znajdujacym si¢ ponizej maksimum pasma
walencyjnego. Po prawej stronie przedstawiono spinowo rozdzielczg struktur¢ pasmowg
dla Biz2Tes zakonczonego warstwg MnBi2Tes (SL). W tym przypadku, w punkcie Diraca,
nastepuje otwarcie przerwy energetycznej o szerokosci 77 meV. Panel (b) zostat
zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy M. M. Otrokov i.in, Ref. [124]...........cccccovnee. 43
Rysunek 2.2. (a) Schemat zwigzkow MnBi2Tes/(Biz2Tes)n W zaleznos$ci od liczby warstw
Bi2Tes (n) interkalowanych pomiedzy warstwy MnBi2Tes. Od lewej kolejno: n =0, 1, 2
in>3. Wraz ze wzrostem liczby warstw kwintetowych miedzy sgsiednimi warstwami
septetowymi, obserwuje si¢ ostabienie antyferromagnetycznego sprzezenia wymiany
miedzy SL.?6?” Obliczenia teoretyczne przewidujg zanikajgce sprzezenie wymiany miedzy
SL kiedy n > 3. Sugeruje to struktur¢ magnetyczng sktadajaca si¢ z rozprzegnigtych
ferromagnesow 2D. Jednakze pomiary eksperymentalne przeprowadzone na probkach
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MnBi2Tes/(Bi2Tes)n 0 n > 3 wskazujg na ich wlasciwos$ci FM.?® (b) Wyniki potwierdzajace
realizacjc QAHE w ferromagnetycznym uktadzie MnBi2Tes/(Bi2Tes)n. Kwantyzacja
przewodnictwa Halla (Gyx""E) jest obserwowana az do temperatury T ~ 7 K, co jest bliskie
temperaturze Curie (Tc ~ 13 K)) tego uktadu. Warto§¢ Tc mozna odczyta¢ z krzywej
namagnesowania M(T). Panel (b) zostal zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy H. Deng
LN, RET [29]. e a e re e 48
Rysunek 3.1. (a) Zalezno$¢ miedzy pedem elektronu w krysztale (king) apedem
fotoelektronu  (Kext). (b) Schemat typowej konfiguracji pomiarbw ARPES
z wykorzystaniem analizatora polsferycznego. (¢) Krzywa przedstawiajaca zaleznos$é
$redniej drogi swobodnej elektronéw A w funkcji Ex (dolna o$ x) i padajacej energii fotonu
(gorna 0§ x). (d) Przyktadowy dwuwymiarowy skan ARPES otrzymany dla jednej
z badanych probek krysztatu MnBi2Tes/(Biz2Tes)n. Obszary analizy krzywych EDC i MDC
zaznaczono odpowiednio przerywang linia pionowa 1ipozioma. Panel (c) zostat
zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy H. Zhang i in., Ref. [165]. ........ccccoviiiniinnnnn 54
Rysunek 3.2. (a) Wigzki elektronéw o wysokiej energii majg zdolno$¢ do przenikania ciat
stalych na glebokosci do kilkudziesigciu mikrometrow. Naswietlanie e prowadzi do
tworzenia par Frenkla (par luka — atom miedzyweztowy), ktore kompensuja elektrycznie
defekty objetosciowe. (b) Efektywne przekroje czynne tworzenia si¢ par Frenkla (o) jako
funkcja energii elektronow E dla réznych podsieci. Obliczenia te wykonano przy uzyciu
oprogramowania SECTE, przyjmujac typowa warto$¢ energii przemieszczenia (Ew) na
poziomie 25 eV. Progi energii, Et, ustalane sg na podstawie masy atomowej. Dostosowanie
energii elektronow do warto$ci mniejszej lub wickszej od energii przemieszczenia dla
podsieci Bi pozwala na precyzyjne regulowanie poziomu Fermiego zaréwno w izolatorach
topologicznych typu p, jak i typu n. (¢) Zmiany opornosci probki Bi2Tes domieszkowanej
Mn w czasie jej naswietlania. Probka pierwotnie bylta typu p 1 zostata naswietlona wigzka
elektronéw o energii 2.5 MeV. W trakcie pomiar6w in situ przeprowadzonych
w temperaturze 20 K oporno$¢ probki zwigkszyta si¢ o okoto dwa rzedy wielko$ci
W punkcie neutralnosci tadunku (CNP), co odpowiada zmianie typu przewodnictwa z p na
n. Wykres zaleznos$ci o(E) z panelu (b) zostaty zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy H.
Deng i in., Ref.[29]. Panel (c) zostal zaadaptowany z pracy J.Sitnicka i in., Ref. [158]...57
Rysunek 3.3. Schemat konfiguracji spektrometru do pomiardw FMR.............c.ccovevvnne 59
Rysunek 4.1. (a) Obraz struktury MnBizTes/(Bi2Tes)n, uzyskany zuzyciem STEM
w warunkach HAADF, zostal skorelowany z profilem intensywnosci (b) warstwy
MnBizTes osadzonej w strukturze BizTes. Bizmut, bedacy najciezszym pierwiastkiem
W badanej strukturze, generuje najwigkszg intensywno$¢ na obrazie. (c¢) Fragment
supersieci MnBizTes/(BizTes)n z probki S1 przedstawiony z wykorzystaniem mapowania
EDX. Dystrybucja Mn pokazana jest kolorem zo6ttym natomiast Bi kolorem niebieskim. Na
panelu (c) pokazany jest rowniez histogram prezentujacy statystyczny rozktad odlegtosci
miedzy sgsiednimi warstwami septetowymi z wartoscig Srednig n réwng 12 warstw
kwintetowych oraz z odchyleniem standardowym na poziomie 5 warstw kwintetowych. (d)
Obraz STEM uzyskany w warunkach HAADF i odpowiadajgca mu mapa EDX (e)
ukazujgca podstawianie Bi przez Mn w warstwie kwintetowej Bi2Tes w probce S1. (f)
Obraz STEM fragmentu probki S2 przedstawiajacy grupowanie warstw septetowych
W supersieci, ktore zawierajag wielokrotnosci trzech warstw septetowych. Odleglos¢
pomiedzy warstwami septetowymi jest rowna 4 QL. (g) Profil glebokosciowy
intensywnosci sygnatu SIMS probki S2, ukazuje charakterystyczne struktury bedace
efektem supersieci wytworzonej przez warstwy septetowe wewnatrz materiatu gospodarza
Bi2Tes. Koncentracja manganu w warstwach kwintetowych jest okoto dziesi¢¢ razy nizsza
w poréwnaniu do warstw septetowych, co jest spojne z wynikami uzyskanymi za pomoca
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analizy EDX. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [157], prawa autorskie IOP.

Rysunek 4.2. (a) Obraz STEM uzyskany na probce S3 przedstawiajacy zaklocenia
ciggltosci warstw septetowych. Warstwy septetowe oznaczone na zétto przeplatajg sie
z warstwami kwintetowymi oznaczonymi kolorem czerwonym. (b) Wysokorozdzielcza
mapa EDX warstwy septetowej. Mn oznaczony jest na zotto. Analiza iloSciowa wykazuje
deficyt Mn w warstwie septetowej w poréwnaniu do nominalnego sktadu MnBizTeas.
Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [126].......cccccooveiiiiiiiiieee e 62
Rysunek 4.3. Mapy EDX ukazujgce rozktad Mn w Kkrysztale BiSbTes — S6 (a) oraz Bi2Tes
— S5 (b). Mn zajmuje pozycje podstawieniowe w macierzy BiSbTes (a) lub w warstwach
kwintetowych Biz2Tes (b), jak roéwniez samoistnie organizuje si¢ w warstwy septetowe
MnBi2Tes, ktore sag widoczne jako zotte paski. Rysunek pochodzi z pracy J.Sitnicka i in.,
RET. [L58]. ittt bbbt nae b reens 64
Rysunek 5.1. Widma FMR otrzymane dla ferromagnetycznych probek
MnBi.Tes/(Bi2Tes)n  0znaczonych odpowiednio S1 (a), S2 (b), S3 (c) iS4 (d).
Intensywno$¢ sygnalu FMR podana jest w jednostkach arbitralnych (j. a.). Widma
uzyskano przy roznych temperaturach dla dwoch orientacji zewnetrznego pola
magnetycznego H wzgledem osi ¢ krysztatu Bi2Tes (H || c¢i H L c¢). Dla wszystkich
probek rezonans pojawia si¢ w nizszym polu magnetycznym dla H || ¢, co wynika z faktu,
ze tatwa 0§ namagnesowania jest skierowana prostopadle do ptaszczyzny probki. Strzatki
na (b) oznaczajg potozenie dwoch komponentéw rozszczepionej linii rezonansowe;. .....66
Rysunek 5.2. FMR w probce S2 ukazuje rozdzielenie modow optycznego i akustycznego
pochodzacych od sprzezenia warstw septetowych i domieszkowanych Mn warstw
kwintetowych. (a) Widmo FMR uzyskane w temperaturze 5 K dla H L ¢ (6H = 900).
Mody optyczne i akustyczne zaznaczone sg odpowiednio strzatkami. Gwiazdka ,,*”
oznacza dodatkowq lini¢ rezonansowg pochodzacg z drugiego rozwigzania réwnan Smitha
i Beljersa (patrz Rozdzial 5.1.2). (b) Anizotropia sygnalow rezonansowych w 5 K. Stupki
btedéw przypisane wartosciom pola rezonansowego odpowiadaja szerokosci linii
rezonansowej. Gwiazdka ,,*” oznacza drugie rozwigzanie rownan Smitha i1 Beljersa. (c)
Anizotropia sygnalow rezonansowych w 11 K. Mody akustyczny i optyczny si¢ nie
krzyzuja. (d) Zmiana szerokosci rozszczepienia migdzy modem akustycznym i optycznym
w funkcji temperatury. Do uzyskanej zalezno$ci dopasowano funkcje potggowa w postaci:
1-a(T/Tc)*2. Rysunek pochodzi z artykutu J. Sitnicka i in., Ref. [157], prawa autorskie 1OP.

Rysunek 5.3. Pole rezonansowe uzyskane dla H L ¢ i H || ¢ w funkcji temperatury dla
wszystkich badanych prébek MnBizTes/(Bi2Tes)n. W przypadku probki S2 strzatkami
oznaczono mody akustyczny ioptyczny. Zkolei obserwowane w najnizszych
temperaturach drugie rozwigzanie réwnan Smitha i Beljersa dla probki S2 zostato
oznaczone symbolem ,,*”. W stanie paramagnetycznym, gdy anizotropia FMR jest
zaniedbywalna, zostata okreslona warto$¢ czynnika g, rowna 2.03. .........cccccveevevveriennnnne 73
Rysunek 5.4. Wplyw pola anizotropii magnetycznej na polozenie réwnowagowe
namagnesowania. (a) Zalezno$¢ rownowagowego kata namagnesowania (feq) W polu
rezonansowym od kata O (kata miedzy przylozonym polem magnetycznym a osig C) dla
roznych wartosci pola anizotropii HA. Dla pola anizotropii o warto$ci rownej 0.28 T
mozliwe s3 dwa rozwigzania rownania Smitha i Beljersa. Dolna gataz oznaczona ,,*”
odpowiada drugiemu mozliwemu polu rezonansowemu, ktore oznaczone zostato w ten sam
sposéb na Rysunkach 5.2. (a — b) i5.3. Mapy energii swobodnej obliczone przy polu
magnetycznym 0.3 T dla pola anizotropii 0.01 T (b) 10.28 T (c). Minimum energii
wskazuje rownowagowe polozenie namagnesowania. Rysunek pochodzi z pracy
J. Sitnicka i in., Ref. [157] prawa autorskie IOP. ..........ccccooiiieiiieii e 74
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Rysunek 5.5. Anizotropia sygnalu FMR wzgl¢dem kata 61 dla odpowiednio probek:
(@) S1, (b) S2, (c) S3, (d) S4. Wykorzystujac przyblizenie jednorodnego modu i zaktadajac
rozne pola anizotropii HA, wykonano symulacje eksperymentalnych zaleznos$ci katowych.
Najlepsze symulacje umozliwily ustalenie przyblizonych wartosci HA. ..........cocoovvviinnn 76
Rysunek 5.6. Pole anizotropii wyznaczone na podstawie Réwnania 5.4 w funkcji
temperatury dla prébek S1 —S4. W przypadku probki S2, w Rownaniu 5.4 przyjeto srednig
warto$¢ pola rezonansowego dla modow akustycznego i optycznego. Strzatkami
zaznaczono temperature przejscia fazowego (Tabela 1). ..occooovvieiieiiiiiieie e 78
Rysunek 5.7. Wyniki FMR probek S5 (Bi2Tes domieszkowany Mn) i S6 (BiSbTes
domieszkowany Mn), na$wietlonych odpowiednio dawkami 2.16 C/cm? i3.26 C/cm?
i poddanych procesowi wygrzewania. Widma FMR zebrane w polu magnetycznym
przytozonym rownolegle i prostopadle do osi ¢ sg pokazane na panelu (a). Zalezno$¢ pola
rezonansowego uoHres 0d temperatury dla H || ¢ i H L ¢ zostata zebrana dla naswietlanych
probek przed i po wygrzewaniu. W przypadku probki S5 jest ona pokazana na panelu (b),
natomiast dla probki S6 — na panelu (c). Panel (d) przedstawia zaleznoS$ci pola anizotropii
magnetycznej uoH” od temperatury dla naswietlonych probek S5 i S6 zaréwno przed jak
I po ich wygrzewaniu. Proces wygrzewania naswietlonych probek nie wptywa na ich pole
anizotropii magnetycznej. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [158], prawa
autorskie do rysunku pochodzg z wydawnictwa APS. ........ccccoviiiiiiiininee e 81
Rysunek 5.8. (a) Zaleznos$¢ pola rezonansowego uoHres 0d temperatury dlaH ||ciH L ¢
dla probki S1 przed naswietlaniem (pierwotnej), po naswietlaniu i po wygrzewaniu
w 150 °C. (b) Zalezno$ci pola anizotropii magnetycznej uoH” od temperatury dla prébki S1
przed naswietlaniem, po naswietlaniu i po wygrzewaniu w 150 °C. Proces naswietlania,
a nastepnie wygrzewania nie wptywa na pole anizotropii magnetycznej badanej probki. 82
Rysunek 6.1. Otrzymane na podstawie obliczen DFT powierzchniowe struktury
elektronowe nastepujacych konfiguracji warstw: (a) SL-4QL-SL, (b) QL-SL-2QL-SL,
(c) 2QL-SL-2QL-SL. W otrzymanych strukturach pasmowych, stany zlokalizowane na
gornej powierzchni (pierwsza warstwa z lewej strony sekwencji) zaznaczono kolorem
czerwonym, za$ stany umieszczone na dolnej powierzchni (pierwsza warstwa z prawej
strony sekwencji) oznaczono kolorem niebieskim. Kolorem pomaranczowym zaznaczone
sg stany zlokalizowane na $rodkowej SL. Obliczenia Kyungwha Park, Virginia Tech,
rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [157], prawa autorskie IOP. .................. 86
Rysunek 6.2. Struktury pasmowe otrzymane z obliczen DFT dla uktadu 2QL-SL-2QL-SL
przy zalozeniu: (a) sprz¢zenia FM migdzy warstwami septetowymi (b) sprzezenia AFM
miedzy warstwami septetowymi, (c) braku sprze¢zenia magnetycznego wewnatrz warstwy
septetowej. W otrzymanych strukturach pasmowych, stany zlokalizowane na gornej
powierzchni QL oznaczone sg kolorem czerwonym, te zlokalizowane na dolnej SL
zaznaczone s3 na niebiesko, a stany zlokalizowane na $rodkowej SL sa oznaczone na
pomaranczowo. Obliczenia wykonane zostaty przez Kyungwha Park, Virginia Tech.
Rezultat tych obliczen zostat opisane w pracy J. Sitnicka i in. Ref. [157] natomiast rysunki
Nie byly OPUDIKOWANE. ...ocovviiiiiii e 87
Rysunek 6.3. Widma ARPES probek MnBi2Tes/(Bi2Tes)n 0znaczonych odpowiednio jako:
(@) S1, (b) S2, (c) S3, (d) S5 (e) S6. Widmo na panelu (d) pochodzi z probki S5 krysztatu
Bi2Tes domieszkowanego Mn, w ktorym SL wystepuja mniej regularnie. Widma (a) — (d)
otrzymano przy uzyciu energii fotondéw, ktore skutecznie uwypuklaja bezprzerwowy
stozek Diraca w strukturze pasmowej badanych probek z punktem Diraca (DP)
umiejscowionym okolo 350 meV ponizej poziomu Fermiego. Brak stozka Diraca
w widmie dla probki S6 (e) jest efektem przewodnictwa typu p charakterystycznego dla
krysztatu BiSbTes domieszkowanego Mn, z ktérego ta prébka pochodzi. Widmo prébki S5
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(d) reprezentuje przekrdj z trojwymiarowej mapy przy kx = 0 i k; = 0. Dla pozostatych
probek widma zostaly uzyskane poprzez dwuwymiarowe skany...........ccoccceevviieiiieennnen. 89
Rysunek 6.4. (a) — (f) Dane ARPES zaburzonego uktadu MnBi2Tes/(Bi2Tes)n (probka S3)
otrzymane wzdtuz kierunku I' > M przy energiach fotonow odpowiednio 8 eV, 16 eV,
20eV, 24 eV, 48 eV i 54 eV. Przy danych energiach fotonéw uwypuklone zostaja rézne
pasma powierzchniowej struktury elektronowej. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnickai in.,
Ref. [157], prawa autorskie do rysunku pochodza z wydawnictwa IOP. .............ccccc.... 91
Rysunek 6.5. Widma ARPES uzyskane dla probki S3 przy energii fotonow 20 eV ponizej
temperatury Curie probki (a), jak i powyzej Tc (b). Na panelu (c) przedstawiono fragmenty
krzywych rozktadu energii (EDC) w punkcie I' (k ||l= 0) zebrane z widm (a) i (b). Pozycje
pasm VB i CB2, otrzymane na podstawie dopasowan krzywymi Gaussa (linie ciggle),
pozostaja praktycznie niezmienione wraz z podwyzszeniem temperatury, co wskazuje, ze
nie tworza one magnetycznej przerwy energetycznej pochodzacej od powierzchni
ZAKONCZONE] SL. ..t 92
Rysunek 6.6. (a) Struktura pasmowa uzyskana z obliczen DFT dla uktadu 2QL-SL-2QL-
SL gdzie 50% atomow Mn w warstwach septetowych zastapiono Bi. Prezentowane s tylko
stany, w ktoérych co najmniej 28% gestosci elektronowej jest zlokalizowana na goérnej QL.
Dla celéw porownawczych, obok wynikow DFT zaprezentowano rezultaty pomiarow
ARPES (b). Struktura pasmowa wyznaczona teoretycznie jest jakosciowo zgodna
z widmami ARPES iodwzorowuje wszystkie charakterystyczne pasma, zaznaczone
strzalkami. (c) Powierzchnie statej energii zarejestrowane przy energii fotonéw 24 eV.
Ksztalt topologicznych stanow powierzchniowych (TSSs) widoczny na powierzchni
0 energii wigzania Eg = 0 eV jest najprawdopodobniej efektem hybrydyzacji najbardziej
zewngtrznej warstwy kwintetowej z lezacg pod nig warstwg septetowa. Panel (a) pochodzi
z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [157], prawa autorskie pochodza z wydawnictwa IOP. ......94
Rysunek 7.1. Opornos¢ Halla pxy W funkcji pola magnetycznego przylozonego poza
plaszczyzng probki zmierzona w 4.2 K dla (a) probki S5 nienaswietlanej (pierwotnej)
i na§wietlanej do wskazanej na rysunku dozy oraz (b) probki S6 niena$wietlanej
(pierwotnej) i naswietlanej do wskazanej dozy. Wstawki do obydwu paneli przedstawiaja
schematyczne struktury pasmowe z zaznaczonym potozeniem poziomu Fermiego dla danej
dozy naswietlania (kolor jest przypisany do odpowiedniej dawki promieniowania). Czarne
strzatki wskazuja kierunek zmian polozenia Er wraz ze wzrostem dozy naswietlania.
Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka iin., Ref. [158], prawa autorskie do rysunku
pochodzg z WYdAWNICIWA APS. ........eee et e e e e nre e 98
Rysunek 7.2. (a) Oporno$¢ podtuzna w funkcji dozy promieniowania dla probki S5
naswietlonej elektronami o energii 2.5 MeV. Pomiary wykonane zostaly in situ
w temperaturze 20 K. Maksimum opornosci wystepuje w punkcie neutralnosci tadunku
(0.34 Cl/cm?), gdzie nastepuje zmiana typu przewodnictwa. Koncentracja no$nikow
w funkcji dozy naswietlania dla S5 (b) i dla S6 (c). Pomiary przedstawione na panelach (b)
i (c) wykonano w 4.2 K, po przeniesieniu probek w temperaturze pokojowej do innego
uktadu doswiadczalnego. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [158], prawa
autorskie do rysunku pochodzg z wydawnictwa APS. ... 99
Rysunek 7.3. (a) Poprzeczna opornos¢ Halla pxy zmierzona w 4.2 K w funkcji pola
magnetycznego puoH przylozonego poza plaszczyzna dla S5 przed i po naswietlaniu. Dla
lepszego zobrazowania wynikdéw dane pxy dla probki nienaswietlanej (pierwotnej) zostaty
przemnozone przez czynnik 100. Krzywa oznaczona kolorem brazowym (pierwotna)
i krzywe niebieska (1.56 C/cm?) i czerwona (3.26 C/cm?) zostaly otrzymane na tej same;j
probce poddanej odpowiednio ré6znym dozom naswietlania. Natomiast krzywa zielona
(1.36 C/cm?) przedstawia wynik uzyskany na probce wycietej z pobliskiego fragmentu
krysztalu S5, ktora w formie pierwotnej miata identyczne warto$ci opornosci hallowskiej.
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Wstawka: schematyczna struktura pasmowa z zaznaczong pozycja Er dla danej dozy
naswietlania (kolor jest przypisany do odpowiedniej dawki promieniowania). Strzatka
pokazuje zmiany polozenia Er wraz ze wzrostem dozy naswietlania. (b) Namagnesowanie
powierzchniowe M zmierzone dla probki pierwotnej S5 za pomoca sondy Halla
w roznych temperaturach. W pomiarach z wykorzystaniem sondy Halla mierzy si¢
indukcje magnetyczna na powierzchni probki, ktora pozwala na okreslenie M w funkcji
przylozonego pola magnetycznego. Otrzymane zaleznosci M%f(uoH) wykazuja
nieciaglosci na zboczach, §wiadczace o naglych przejsciach miedzy ré6znymi rezimami
magnetycznymi. Wstawka pokazuje diagram fazowy dla tych rezimow. (c) pHE zmierzone
przy nasyceniu magnetycznym w funkcji temperatury dla probki S5 naswietlonej
odpowiednio doza 1.36 C/lcm? (p = 3.8 x 10%), 1.56 C/cm? (n=7.6 x 10'® cm™9)
i 3.26 C/cm? (n = 8.9 x 10'® cm-3). Na tym samym panelu zostata rowniez przedstawiona
temperaturowa zalezno$¢ M w warunkach nasycenia magnetycznego uzyskana
z pomiaréw sondg Halla dla materialu nienaswietlanego (pierwotnego). Wszystkie krzywe,
odpowiadajace réznym potozeniom poziomu Fermiego, wskazuja na tg samg wartos¢
Tc~ 13 K. Czerwona ciagta linia stanowi dopasowanie teoretyczne. Rysunek pochodzi
z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [158], prawa autorskie do rysunku pochodza z wydawnictwa
N S TSRS 103
Rysunek 7.4. (a) Poprzeczna opornos¢ Halla pxy w funkcji pola magnetycznego poH
przylozonego poza ptaszczyzng probki zmierzona w 4.2 K dla probki S6 nienaswietlanej
(pierwotnej) i po naswietleniu do dozy wskazanej na rysunku. Wyniki zostaly uzyskane na
tym samym fragmencie krysztalu. Wstawka przedstawia schemat struktury pasmowe;j
Z zaznaczong pozycja poziomu Fermiego Er (kolor przypisany jest do dawki naswietlania).
Strzatka pokazuje zmiany potozenia EF wraz ze wzrostem dozy na$wietlania. (b) pAHE
zmierzone przy nasyceniu magnetycznym w funkcji temperatury dla pierwotnej probki S6
i naswietlonej dozami 4.57 C/cm? (n = 2.6 x 102°cm3) i 5.26 C/ cm? (n = 3.2 x 10?° cm™3).
Wszystkie krzywe, odpowiadajace roznym potozeniom poziomu Fermiego, wskazujg na ta
samg warto$¢ Tc ~ 16 K. (¢) pxyOHE (krzywa czerwona) i pxyAHE (krzywa zielona)
zostaly odseparowane z pxy (krzywa czarna). Niebieskg strzatkg zaznaczono warto$¢ pAHE
przy nasyceniu magnetycznym. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [158],
prawa autorskie do rysunku pochodzg z wydawnictwa APS.............ccccocveveveeiecie e, 104
Rysunek 7.5. Ruchliwo$¢ w funkcji dozy naswietlania dla S5 i S6. Ruchliwos¢ obydwu
probek nieznacznie spada po naswietlaniu. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref.
[158], prawa autorskie do rysunku pochodza z wydawnictwa APS. ..........ccccccevvevieennnne. 106
Rysunek 7.6. oxyAHE vs. oxx zmierzone dla probki S5 naswietlonej dozg 1.56 C/cm? ()
i 3.26 C/cm? (b). oxyAHE nie zalezy od oxx co jest zgodne z dominujgcym udziatem
wewnetrznego mechanizmu w AHE. To samo dotyczy probki S6 pierwotnej (c)
i naswietlonej dozg 4.57 C/cm? (d), dla ktérej oxyAHE jest rowniez praktycznie niezalezne
od oxx. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [158], prawa autorskie do rysunku
pochodzg z WYdaWNICIWa APS. ........cooiiee et 107
Rysunek 7.7 Po lewej: objetosciowa i powierzchniowa struktura pasmowa dla izolatora
topologicznego 3D zaznaczona odpowiednio kolorem czarnym i niebieskim. Po prawej:
udzial AHE od pasm objeto$ciowych i powierzchniowych w catkowitym AHE. W sytuaciji,
gdy poziom Fermiego znajduje si¢ w powierzchniowej przerwie energetycznej, a udziat
objetosci w przewodnictwie Halla jest bliski zeru, wystepuje skwantowane przewodnictwo
e2h. Panel zostat zaadaptowany i zmodyfikowany z pracy H. Deng i.in., Ref. [29]. .....109
Rysunek 7.8.0xyAHE w warunkach nasycenia magnetycznego w funkcji energii
Fermiego Er, obliczonej z koncentracji no$nikow przy uzyciu skalowania z Ref. [200]
i [201] dla krysztatu Bi2Tes domieszkowanego Mn zawierajacego warstwy septetowe
(MnBizTes). Obok kazdego punktu wskazana jest koncentracja no$nikow. Z uwagi na fakt,
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Ze namagnesowanie (M) nie zmienia si¢ wraz z Er (co zostato potwierdzone w pomiarach
FMR), badana jest tu relacja miedzy oxyAHE a faza Berry’ego (parametr a w réwnaniu
oxyAHE = aM). Niebieska, przerywana linia jest krzywa orientacyjng, schematycznie
pokazujaca wzmocnienie fazy Berry'ego w poblizu gdérnej czgsci pasma walencyjnego
(zaznaczonego na niebiesko) i przy dolnej cz¢s$ci pasma przewodnictwa (zaznaczonego na
z61to). Zalozono, ze przerwa energetyczna w objetosci jest rowna 165 meV zgodnie z Ref.
[9]. Rysunek pochodzi z pracy J. Sitnicka i in., Ref. [158], prawa autorskie do rysunku
pochodzg z WYdaWNICIWA APS. ..o 110

WYKAZ TABEL

Tabela 1. Charakterystyka badanych probek: kolejno, materiat izolatora topologicznego
z domieszkg Mn, $rednia koncentracja Mn w prébce (ha podstawie pomiarow SEM-EDX),
srednia odlegto$ci miedzy warstwami septetowymi (Nn), Srednia koncentracja Mn
w warstwach septetowych (na podstawie pomiaréw TEM-EDX), temperatura Curie (Tc)
dla ferromagnetycznego przejscia fazowego (dla probek S1 — S4 na podstawie pomiaréw
magnetometrycznych lub magnetotransportowych uzyskanych z The City College of New
York, dla prébek S5 i S6 patrz Rozdzial 7) oraz uzyta konfiguracja w metodzie Bridgmana.
Koncentracja Mn w warstwie kwintetowej, zgodnie z danymi uzyskanymi za pomoca
TEM- EDX, wynosi typowo od 0.3 do 1 at.% dla probek S1 — S3, a dla S4 — okoto 2.9 at.%.
W prébkach S5 iS6 Mn w wigkszosci byl ulokowany w warstwach kwintetowych,
najprawdopodobniej zajmowatl miejsca Bi (Rysunek 4.1. (€)). .ccoovvrvrrieiiiienneniesicnieee 50
Tabela 2. Koncentracja nosnikow w S5 (krysztat Bi2Tes domieszkowany Mn) i S6
(krysztat BiSbTes domieszkowany Mn), zmierzona w temperaturze 4.2 K przed ipo
naswietlaniu elektronami o energii 2.5 MeV. Pomiar zostal wykonany po przeniesieniu
prébek w temperaturze pokojowej do innego uktadu doswiadczalnego. ...........ccovvvrnenne. 98
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