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В широком температурном диапазоне выполнены экспериментальные исследования спектров
комбинационного рассеяния света в монокристаллах топологических магнитных изоляторов
MnBi2Te4. Обсуждается влияние спин-фононного взаимодействия на изученные спектры при тем-
пературах ниже температуры антиферромагнитного фазового перехода.
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ВВЕДЕНИЕ
Реализация магнитного порядка в функцио-

нальных квантовых материалах [1, 2] создает бо-
гатую платформу для исследования фундамен-
тальных спиновых явлений, примерами которых
являются и недавно открытые магнитные топо-
логические материалы [3–5]. Такие материалы
имеют большие перспективы для применения в
спинтронике, устройствах магнитной памяти и
квантовых информационных технологиях. Вве-
дение магнетизма в топологические изоляторы
открывает щель в топологических поверхност-
ных состояниях, что, в свою очередь, может
приводить к различным новым топологическим
квантовым состояниям, таким как аномальный
квантовый эффект Холла или состояние аксион-
ного изолятора. В легированной хромом плен-
ке топологического изолятора (Bi,Sb)2Te3 наблю-
дался аномальный квантовой эффекта Холла, но
при очень низких температурах, не превыша-
ющих 30 мК [6], что было связано с неодно-
родным распределением магнитных атомов, из-
за чего магнитная щель нерегулярно менялась
вдоль поверхности образца [7]. Слоистые кри-
сталлы MnBi2Te4 демонстрируют при темпера-
турах около 25.4 K переход в антиферромагнит-

ное магнитоупорядоченное состояние [4], что
является первым экспериментальным примером
внутреннего магнитного порядка в трехмерных
топологических изоляторах и можно надеяться,
позволит наблюдать упомянутые выше кванто-
вые состояния при более высоких температурах.

Такой эффективный способ включения магне-
тизма в топологические изоляторы, приводящий
к большой величине магнитной щели и однород-
ному магнитному упорядочению, что реализует-
ся в кристаллах MnBi2Te4, привлек большой ин-
терес к исследованиям физических свойств этих
кристаллов. В работах [8–10] подробно изучались
спектры комбинационного рассеяния (КР) све-
та в кристаллах магнитных топологических изо-
ляторов MnBi2Te4 в широком диапазоне темпе-
ратур, включая области магнитного упорядоче-
ния, с целью обнаружения возможного влияния
магнон-фононного взаимодействия на частоты
фононов и их интенсивностей в КР света. Од-
нако, проявления спин-фононного взаимодей-
ствия в спектрах КР света, которые упоминались
в работах [8,9] были противоречивыми, и скорее
всего свидетельствовали о недостаточной точно-
сти экспериментальных измерений в этих рабо-
тах, на что было указано в работе [10].

286



ИССЛЕДОВАНИЯ СПИН-ФОНОННОГО ВЗАИМОДЕЙСТВИЯ 287

В настоящей работе приведены новые дан-
ные о температурных особенностях зависимо-
стей спектров КР монокристаллов MnBi2Te4, по-
лученные с использованием полупроводниково-
го лазера с длиной волны возбуждающего света
785 нм, и которые могут свидетельствовать о вли-
янии спин-фононного взаимодействия на изу-
ченные спектры.

МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТОВ

Исследованные монокристаллы MnBi2Te4
имели форму тонких пластинок с линейны-
ми размерами до нескольких миллиметров и
толщиной примерно 50–100 мкм. Техноло-
гия выращивания монокристаллов MnBi2Te4
подробно описана в [4]. Спектры КР света в
кристаллах MnBi2Te4 исследовались при возбуж-
дении HeNe лазером с длиной волны излучения
633 нм или полупроводниковым лазером с
длиной волны 785 нм. Лазерное излучение
мощностью, не превышающей величины около
10 мВт, фокусировалось на однородном участке
поверхности образца в пятно диаметром около
100 мкм, при такой плотности мощности воз-
буждающих лазеров не наблюдались изменения
спектров КР при сравнительно длительных
временах накопления сигнала с продолжитель-
ностью до получаса. Образцы монокристаллов
помещались в оптический гелиевый криостат
с регулируемой температурой от 4.2 K до ком-
натной с точностью около 0.1 K. Спектры КР
регистрировались в направлении, близком к
нормали к поверхности образца с помощью
спектрального прибора DilorXY 500 в случае воз-
буждения HeNe лазером, либо со значительно
более высоким спектральным разрешением на
спектрографе модели M522 с помощью фильтра
VLP02-785-12.5, позволяющим, начиная с часто-
ты примерно 20 см–1, регистрировать КР света
в стоксовой области спектра при возбуждении
полупроводниковым лазером с длиной волны
излучения 785 нм. Спектральные приборы были
оснащены охлаждаемыми CCD детекторами.

Следует отметить, что большие времена накоп-
ления при регистрации спектров КР могут при-
водить к проявлению долгосрочной, пускай даже
слабой, нестабильности калибровки спектраль-
ных приборов, что, в свою очередь, может вы-
зывать дополнительную ошибку при определе-
нии частоты фонона при проведении экспери-
ментов при различных температурах. Для повы-
шения точности определения частоты фононов
до величины примерно 0.1 см–1 одновременно
с регистрацией спектров КР, в оптический путь
установки посылался свет, сравнимой с интен-
сивностью КР света, от калибровочной Ne лампы
низкого давления [10].
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Рис. 1. Спектры КР кристалла MnBi2Te4, полученные
при комнатной температуре при возбуждении лазера-
ми с различной длиной волны 633 и 785 нм. Спектры
сдвинуты по шкале интенсивностей для наглядности.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

В парамагнитной фазе объемные монокри-
сталлы MnBi2Te4 принадлежат к пространствен-
ной группе R3̄m, с точечной группой симметрии
D3d в Γ точке зоны Бриллюэна. В них наблюдают-
ся 6 активных в КР света мод: 3 – A1g симметрии и
3 двукратно вырожденных колебания Eg симмет-
рии [8–11]. В магнитоупорядоченной фазе тен-
зор КР света в MnBi2Te4 остается таким же, как
и в немагнитной [12], и поэтому при низких тем-
пературах в спектрах КР наблюдаются фононные
моды такой же симметрии.

На рис. 1 показаны спектры КР света в кри-
сталлах MnBi2Te4, измеренные при комнатной
температуре с использованием различных лазе-
ров для возбуждения. Верхней сплошной кри-
вой показан спектр, полученный при возбужде-
нии HeNe лазером с длиной волны 633 нм, а ниж-
ней точечной кривой – спектр КР при возбужде-
нии полупроводниковым лазером с длиной вол-
ны излучения 785 нм. В обоих спектрах наблюда-
ются все 6 активных в КР фононных мод кристал-
лов MnBi2Te4. Спектральные позиции фононных
мод различной симметрии отмечены стрелками
на рис. 1.

Спин-фононное взаимодействие, связанное с
переходом в антиферромагнитную фазу, в спек-
трах КР кристаллов MnBi2Te4 может проявляться
в зависимостях интенсивностей и спектрального
поведения фононных мод при низких темпера-
турах ниже температуры фазового перехода при-
мерно 25.4 K. Согласно расчетам, выполненным
в работе [8], особенности в поведении интенсив-
ностей и спектрального поведения должны про-
являться для фононов A1g симметрии, а наиболее
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сильно – для фонона A(2)
1g . Однако на рис. 1 вид-

но, что фонон A(2)
1g на верхнем спектре проявля-

ется лишь как плечо на фоне значительно бо-
лее сильной полосы фонона E(3)

g , что, естествен-
но, делает практически невозможным провести
исследования температурного поведения интен-
сивности и спектрального положения этого фо-
нона со сколько-нибудь разумной точностью. Та-
кое проявление фонона A(2)

1g в спектрах КР света
является типичным при возбуждении лазерами с
длиной волны генерации 633 нм и меньше, ко-
торые использовались в работах [8–10]. Поэтому
в этих работах было уделено основное внимание
изучению спектрального поведения более низко-
частотного фонона A(1)

1g (см. рис. 1).
Хорошо известно, что зависимость частот фо-

нонов ω(T ) при изменении температуры T от
гелиевых до комнатных, связанная с ангармо-
низмом колебаний, может быть хорошо описа-
на с учетом трехфононных процессов взаимодей-
ствия [13]:

ω (T ) = ω0 + δω ×

[︂
1 +

2
exp (ω0/2T ) − 1

]︂
. (1)

В формуле (1) ω0 + δω – частота фонона при
нулевой температуре, отношение δω/ω0 опреде-
ляет наклон практически линейной зависимо-
сти ω(T ) при высоких температурах. В работе [8]
было сделано утверждение, что частота A(1)

1g фо-
нона в кристаллах MnBi2Te4 при температурах
ниже температуры перехода в антиферромагнит-
ное состояние увеличивается на величину при-
мерно 0.3 см–1 по сравнению с зависимостью,
следующей из стандартной ангармонической мо-
дели, что связывалось авторами с проявлени-
ем спин-фононного взаимодействия. Ровно про-
тивоположное экспериментальное утверждение
было сделано в работе [9], где наблюдалось при-
мерно такое же по величине смягчение (умень-
шение) частоты этого фонона при низких тем-
пературах. Следует отметить, что точность опре-
деления частоты исследуемого фонона в этих ра-
ботах находилась на пределе экспериментальных
возможностей, значительно превышая в том чис-
ле и спектральное разрешение. Более тщатель-
ные измерения спектральной зависимости фоно-
на от температуры A(1)

1g с точностью± 0.1 см–1, вы-
полненные в работе [10], показали, что темпера-
турная зависимость частоты этого фонона может
быть описана стандартной ангармонической мо-
делью с помощью формулы (1), в которой не учи-
тывается спин-фононное взаимодействие.

Как уже отмечалось выше, более сильные эф-
фекты проявления спин-фононного взаимодей-
ствия в спектрах КР кристаллов MnBi2Te4 ожи-
даются для фонона A(2)

1g . Как видно из нижнего
спектра КР на рис. 1, полученного с помощью
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Рис. 2. Спектры КР кристалла MnBi2Te4, полученные
при возбуждении лазером с длиной волны 785 нм, при
различных температурах. Спектры сдвинуты по шкале
интенсивностей для наглядности.

более длинноволнового полупроводникового ла-
зера (785 нм), благодаря которому обеспечива-
лось значительно лучшее спектральное разреше-
ние, полоса КР A(2)

1g .фонона может быть уверенно
выделена, даже несмотря на близость спектраль-
ного положения сильного фонона E(3)

g .

На рис. 2 показаны спектры КР монокристалла
MnBi2Te4 при различных температурах как выше,
так и ниже температуры антиферромагнитного
фазового перехода TN ≈ 25.4 K. Видно, что при
понижении температуры ниже температуры фа-
зового перехода наблюдается увеличение интен-
сивности A(2)

1g фонона на величину около 20 % от-

носительно интенсивности КР фонона E(3)
g сим-

метрии. При температурах выше TN это отноше-
ние интенсивностей очень слабо зависит от тем-
пературы, а вблизи антиферромагнитного фазо-
вого перехода начинает наблюдаться относитель-
ный рост интенсивности фонона A(2)

1g симметрии.
Также можно обратить внимание на заметно раз-
ное поведение частот фононов A(2)

1g и E(3)
g в этом

же температурном интервале. При этом отно-
сительная величина сдвига в спектральных по-
ложениях фононов A(2)

1g и E(3)
g значительно пре-

вышает величины эффектов, которые наблюда-
лись, как утверждалось в работах [8, 9], для сдви-
га фонона A(1)

1g в кристаллах MnBi2Te4 при раз-
личных температурах. Такое поведение относи-
тельного роста интенсивности и спектрального
поведения фонона A(2)

1g симметрии с температу-
рой вблизи температуры антиферромагнитного
фазового перехода можно объяснить проявлени-
ем спин-фононного поведения, которое наибо-
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лее сильным образом должно проявляться имен-
но для этого фонона [8].

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Таким образом, нами были выполнены деталь-

ные исследования спектров КР монокристал-
лов MnBi2Te4 при различных температурах с ис-
пользованием полупроводникового инфракрас-
ного лазера с длиной волны возбуждающего све-
та 785 нм. Получены новые данные о темпера-
турных особенностях зависимостей интенсивно-
сти и спектрального поведения полосы КР фоно-
на A(2)

1g симметрии, которые могут свидетельство-
вать о влиянии спин-фононного взаимодействия
на изученные спектры.
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Studies of spin-phonon interaction in magnetic topological insulators

MnBi2Te4 by Raman spectroscopy
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Experimental studies of Raman scattering spectra in single crystals of topological magnetic insulators
MnBi2Te4 have been performed in a wide temperature range. The influence of spin-phonon interaction on
the studied spectra at temperatures below the antiferromagnetic phase transition temperature is discussed.

Keywords: spin-phonon interaction, topological magnetic insulator, Raman scattering, antiferromagnetic
phase transition.
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