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摘  要 

研究金属与PbMnTe薄膜界面的形成机理及结构特性对PbMnTe功能器件的应用具有重要的意义。本文

利用分子束外延在BaF2(111)基底上制备了高质量Pb0.985Mn0.015Te单晶薄膜，在此基础上，系统研究了

Te在Pb0.985Mn0.015Te单晶薄膜表面的生长行为。结果表明当在Pb0.985Mn0.015Te薄膜表面沉积一层Te时，

Te将会跟最表面的Pb结合形成原子层平整度表面；当沉积的Te薄膜厚度大于1 ML时，Te在
Pb0.985Mn0.015Te薄膜螺旋台阶边缘成核形成Te团簇，随着沉积厚度的增加，这些Te团簇不断长大，之后

相互融合形成绕着台阶线盘旋的连续的螺旋线状Te岛。 
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Abstract 
It is of great significance for the application of PbMnTe functional devices to study the formation 
mechanism and structure characteristics of metal-PbMnTe thin film interface. In this paper, a high 
quality Pb0.985Mn0.015Te crystalline thin film was prepared on BaF2(111) substrate by molecular 
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beam epitaxy. On this basis, the growth behavior of Te on the surface of Pb0.985Mn0.015Te crystalline 
thin film was systematically studied. The results show that when 1ML Te is deposited on the sur-
face of Pb0.985Mn0.015Te thin film, Te will combine with the most superficial Pb to form the flatness 
surface of atomic layer. When the thickness of deposited Te film is greater than 1 ML, Te nucleates 
at the edge of spiral step of Pb0.985Mn0.015Te film and forms Te clusters. With the increase of depo-
sition thickness, these Te clusters grow continuously, and then converge with each other to form 
continuous spiral linear Te islands circling around the step line. 
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1. 引言 

Mn 掺杂 PbTe 半导体材料具有优异的功率因子、低的热导率，在中温区(300~900 K)热电器件领域均

具有广泛的应用前景[1] [2] [3] [4] [5]。器件一般都是基于薄膜结构，对于制备以 PbMnTe 薄膜为基体的

热电器件而言，金属与 PbMnTe 薄膜的欧姆接触承载着能源的输入与功能的输出，因此，金属与 PbMnTe
界面间的相互作用直接影响了热电器件的性能[6] [7]。如 Al/PbTe(100)和 In/PbTe(100)界面，金属 Al 和 In
均和衬底原子 Pb 发生了交换反应，界面形成了反型层[8]。此外，PbMnTe 半导体薄膜表面还存在杂质、

Pb 或者 Te 空位、位错等各种缺陷，这些缺陷将在 PbMnTe 禁带中产生缺陷能级，从而影响接触特性。

因此，研究金属与 PbMnTe薄膜界面的形成机理及结构特性对 PbMnTe热电器件的应用具有重要的意义。

前期我们已对不同 Mn 掺杂量下 PbTe 薄膜的生长行为进行了系统研究，发现当 Mn 掺杂量为 0.015 时，

PbMnTe 薄膜保持了 PbTe 单晶结构相，并没有第二相结构析出[9]。 
为此，本文利用分子束外延在 BaF2(111)基底上制备了高质量 Pb0.985Mn0.015Te 单晶薄膜，在此基础上，

进一步在制备的 Pb0.985Mn0.015Te 单晶薄膜表面外延了金属 Te 薄膜，系统研究了 Te 在 Pb0.985Mn0.015Te 单

晶薄膜表面的生长行为。 

2. 实验细节 

Pb0.985Mn0.015Te 薄膜的制备以及 Te 金属在 Pb0.985Mn0.015Te 薄膜表面的外延生长均是在固体源分子束

外延超高真空系统中完成的，该系统分为进样室和外延室，两室的本底真空分别为 1.2 × 10−7 Pa 和 4 × 10−5 
Pa。制备 Pb0.985Mn0.015Te 薄膜选用新鲜解离的 BaF2(111)绝缘材料作为基底，Te、PbTe、Mn 固体源纯度

均为 99.9999%。外延生长前，BaF2(111)基底先在进样室进行除水气处理，之后转移到生长室后，将

BaF2(111)基底加热到 550℃保持约 10 min，以进一步去除附着在 BaF2(111)基底表面的由 C、H、O 等构

成的杂质，基底表面的清洁程度通过反射高能电子衍射(RHEED)进行原位监测。Te、PbTe、Mn 固体源

分别放置在氮化硼坩埚承载的束源炉中，通过控制束源炉的加热温度来调控 Te、PbTe、Mn 固体源束源

炉的束流。制备 Pb0.985Mn0.015Te 薄膜时，保持 BaF2(111)基底温度为 250℃，由于 Te 的饱和蒸气压较高，

当 PbTe 薄膜到达 250℃的基底时，Te 会出现再蒸发，导致制备的 Pb0.985Mn0.015Te 薄膜明显富 Pb，为保

持薄膜化学计量平衡，制备过程中同时开启 Te、PbTe 和 Mn 束源炉，并保持 Te、PbTe 束源炉的束流比

为 0.4。各束源炉的束流由系统中的束流规进行原位监测。Pb0.985Mn0.015Te 薄膜的生长速率约为 1 μm/h，
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生长约 1 h 后，关闭 PbTe 和 Mn 束源炉，继续生长 Te 薄膜。薄膜厚度利用石英晶振测厚仪原位监测，

并经台阶仪测量标定。薄膜表面形貌的测试是在 Bruker Multimode 8 原子力显微镜(AFM)系统中完成。 

3. 实验结果与分析 

图 1(a)给出了 BaF2(111)基底上分子束外延制备的 1 μm Pb0.985Mn0.015Te 薄膜的 AFM 图。图中可以看

到 Pb0.985Mn0.015Te 薄膜表面布满了大小不等(200~600 nm)的螺旋三棱锥体，这种螺旋锥体结构在 III-V 族

和 IV-VI 族半导体薄膜中非常常见[10] [11] [12] [13]，其形成机理主要是由于 Pb0.985Mn0.015Te 与基底 BaF2

间存在晶格失配，Pb0.985Mn0.015Te 的晶格常数略大于 BaF2 的晶格常数，在生长的初始阶段，Pb0.985Mn0.015Te
会按照基底 BaF2(111)晶格进行外延，同时受到压应力作用，随着薄膜厚度的增加，压应力随之增大，当

压应力积累到一定程度时将以形成螺位错的方式进行释放，致使后续的生长以螺位错为中心不断长大，

最后形成图 1(a)中所示的螺旋三棱锥体，由 RHEED 监测结果(见下图 2)可知，制备的 Pb0.985Mn0.015Te 螺

旋三棱锥薄膜具有与 PbTe(111)几乎相同的衍射条纹，即 Pb0.985Mn0.015Te 与 PbTe 具有相同的晶体结构。

此外，图中还出现了一些如箭头所示的亮岛结构，这些亮岛应该是{100}取向的 PbTe，这些{100}取向 PbTe
亮岛的出现应该跟表面能有关。众所周知，为达到相对稳定的能量最低状态，晶体的生长往往倾向于能

量最低的晶面取向。PbTe 为 NaCl 型的 FCC 结构，其能量最低面为{100}面，但由于 BaF2 基底为(111)
取向，在基底的影响下，致使外延的 PbTe 形成了亚稳定的(111)取向，但这种亚稳定取向很容易在局域

的微扰下发生改变，转向更稳定的{100}取向生长，从而降低薄膜系统的表面能。因此，图 1(a)中所示的

亮岛很可能是由于 Mn 掺杂对后续 PbTe 在这些区域的生长产生了局域的微扰，形成了以{100}面为表面

的 PbTe 亮岛颗粒，这种{100}取向的 PbTe 亮岛颗粒在其他文献中也有相关报[14]。 
 

 
Figure 1. (a) Pb0.985Mn0.015Te (111) thin film; (b) 1 ML Te/Pb0.985Mn0.015Te (111) heterojunction; (c) 4 ML Te/Pb0.985Mn0.015Te 
(111) heterojunction AFM image; (d) The edge following the line direction of the figure (c) to make a parabolic plot of the cone 
step distribution 
图 1. (a) Pb0.985Mn0.015Te (111)薄膜；(b) 1 ML Te/Pb0.985Mn0.015Te (111)异质结；(c) 4 ML Te/Pb0.985Mn0.015Te (111)异质

结的 AFM 图；(d) 为沿着(c)图线条方向作的锥体台阶分布抛线图 
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当在外延的 Pb0.985Mn0.015Te 薄膜表面生长 1 ML Te 金属时，发现薄膜表面形貌几乎没有发生改变(见图

1(b))。具有 NaCl 型结构的 Pb0.985Mn0.015Te，其(111)面为极性面，从纵向看为 Pb 层和 Te 层交替层状排布结

构，因此，在最表面会出现 Pb 或者 Te 截止面两种可能性，对于此之前的工作中我们已经证实得到的 PbTe
为 Pb 截止面。当以 Pb 为截止面的 Pb0.985Mn0.015Te (111)薄膜表面再沉积一层 Te 时，Te 将会跟最表面的 Pb
结合继续构成具有单原子层平整度的表面，因此，形貌上并未发生本质性的改变。然而，当将 Te 的沉积厚

度增加大 4 ML 时，薄膜形貌却发生了很大的变化(见图 1(c))，与图 1(a)和图 1(b)相比，图 1(c)中螺旋台阶

变得更加明显，且台面上分布着规则连续的纳米线，在图 1(c)中沿着锥体的螺旋台阶拉一条直接，得到了

锥体台阶分布的抛线图如图 1(d)所示，可以看到这些纳米线在每个台面上分布的高度与宽度几乎相等，分

别约为 20 和 3.2 nm，相邻台阶间的平均高度差约为 3.76 Å，与 Pb0.985Mn0.015Te (111)面的晶面间距 3.54 Å
非常接近。可以推断当沉积的 Te 薄膜厚度大于 1 ML 时，Te 在螺旋台阶边缘成核形成 Te 团簇，随着沉积

厚度的增加，这些 Te 成核团簇不断长大，之后相互融合形成了绕着台阶线盘旋的连续的 Te 纳米线。 
为进一步研究 Te/Pb0.985Mn0.015Te (111)异质结的结构特性，图 2 给出 Pb0.985Mn0.015Te (111)薄膜及在

Pb0.985Mn0.015Te (111)薄膜表面外延不同厚度 Te 的 RHEED 图。图 2(a)为 Pb0.985Mn0.015Te (111)薄膜的

RHEED 图。图中可以看到等间距分布的明亮的直线条，与 PbTe 薄膜的 RHEED 图非常接近(见文献[9])，
表明制备的 Pb0.985Mn0.015Te 为高质量的单晶薄膜，1.5%的 Mn 掺杂并没有改变 PbTe 的晶体结构。图 2(b)
为在 1 μm Pb0.985Mn0.015Te (111)薄膜表面生长 1 ML Te 薄膜时得到的 RHEED 图，与图 2(a)相比，RHEED
图并未发生明显的改变，表明 Te 按照 Pb0.985Mn0.015Te (111)表面的晶格进行了外延，与 AFM 的结果相一

致。当 Te 薄膜增加到 2 ML 时，RHEED 图却发生了明显的改变，由图 2(c)所示，图中出现了不连续的

亮斑，当 Te 薄膜继续增加到 4 ML 时，RHEED 图中只能隐约看到一些亮斑(图 2(d))，由 AFM 结果可知，

当 Te 的沉积厚度大于 1 ML 时，Te 将沿着台阶边缘成核生长形成连续的螺旋线状 Te 岛。 
 

 
Figure 2. (a) Pb0.985Mn0.015Te(111) thin film; (b) 1 ML Te/Pb0.985Mn0.015Te (111) heterojunction; (c) 2 ML Te/PbTe(111) 
heterojunction; (d) 4 ML Te/Pb0.985Mn0.015Te (111) RHEED diagram of heterojunction 
图 2. (a) Pb0.985Mn0.015Te (111)薄膜；(b) 1 ML Te/Pb0.985Mn0.015Te (111)异质结；(c) 2 ML Te/Pb0.985Mn0.015Te (111)异质

结；(d) 4 ML Te/Pb0.985Mn0.015Te (111)异质结的 RHEED 图 

4. 结论 

本文利用分子束外延 BaF2(111)基底上制备了高质量 Pb0.985Mn0.015Te 单晶薄膜，在此基础上，利用原

子力显微镜和反射高能电子衍射系统研究了 Te 在 Pb0.985Mn0.015Te 单晶薄膜表面的生长行为。结果表明当
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在 Pb0.985Mn0.015Te (111)薄膜表面沉积一层 Te 时，Te 将会跟最表面的 Pb 结合形成具有单原子层平整度的

薄膜表面；当沉积的 Te 薄膜厚度大于 1 ML 时，Te 在 Pb0.985Mn0.015Te 薄膜螺旋台阶边缘成核形成 Te 团

簇，随着沉积厚度的增加，这些 Te 成核团簇不断长大，之后相互融合形成绕着台阶线盘旋的连续的螺旋

线状 Te 岛。 
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