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在预刻蚀的衬底上通过分子束外延直接生长出

拓扑绝缘体薄膜的微器件∗
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在利用光刻将拓扑绝缘体外延薄膜加工成微米尺寸结构的过程中, 所用的各种化学物质会导致薄膜质
量的下降. 在实验中, 通过在钛酸锶衬底上预先光刻出Hall bar形状的凸平台并以此为模板进行拓扑绝缘体
(BixSb1−x)2Te3薄膜的分子束外延生长, 直接获得了薄膜的Hall bar微器件, 从而避免了光刻过程对材料质
量的影响. 原子力显微镜和输运测量结果均显示该微器件保持了 (BixSb1−x)2Te3外延薄膜原有的性质. 这
种新的微器件制备方法有助于在拓扑绝缘体中实现各种新奇的量子效应, 并可推广于其他外延生长的低维系
统.
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1 引 言

拓扑绝缘体因其独特的电子结构和性质成为

近年来凝聚态物理研究的热点领域. 三维拓扑绝缘
体具有绝缘型的体能带和受时间反演对称性保护

的金属型表面态. 这种表面态在动量空间具有狄拉
克型的色散关系, 并且在狄拉克点之外的地方是自
旋非简并的. 这种独特的拓扑表面态有可能导致多
种新奇的量子现象, 如表面量子霍尔效应、激子凝
聚现象、量子反常霍尔效应等 [1,2]. 三维拓扑绝缘体
已经在很多材料中被预言或发现, 其中Bi2Se3家族
的化合物 (Bi2Se3, Bi2Te3和Sb2Te3)因为其简单的
表面态结构、较大的体能隙、较易制备等优点成为

目前研究最多的一类三维拓扑绝缘体材料 [3]. 人们
已通过分子束外延方法 (molecular beam epitaxy,

MBE)在多种衬底上生长出高质量的Bi2Se3家族
拓扑绝缘体薄膜, 并在其中观测到了一些新奇的量
子现象和物理性质 [4,5].

拓扑绝缘体很多独特的输运性质需要在微米

尺度甚至亚微米尺度的结构中才能观测到. 例如,
拓扑绝缘体的表面态具有电子弹性散射的背散射

缺失的特性 [1,2,5]. 要想观测到此特性对输运性质
的影响, 需要样品尺寸小于电子的非弹性散射平均
自由程, 从而使弹性散射主导输运过程. 与此相关
的量子自旋霍尔效应正是在 1 µm大小的二维拓扑
绝缘体Hall bar器件中才被观测到的 [6]. 为了将一
个外延薄膜加工成微器件, 一般需要对其进行紫外
光刻或电子束刻蚀. 而微器件制作工艺需要使材料
表面接触各种化学物质, 如光刻胶、显影液、各种有
机溶剂等. 尽管由于拓扑保护, 这些化学物质不会

∗ 国家自然科学基金面上项目 (批准号: 11174343)和国家自然科学基金重点项目 (批准号: 11134008) 资助的课题.
† 通讯作者. E-mail: kehe@iphy.ac.cn
‡ 通讯作者. E-mail: qkxue@mail.tsinghua.edu.cn

© 2014 中国物理学会 Chinese Physical Society http://wulixb.iphy.ac.cn

027303-1

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn
http://dx.doi.org/10.7498/aps.63.027303
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 63, No. 2 (2014) 027303

破坏拓扑绝缘体的表面态, 但与这些物质的接触却
有可能显著改变载流子浓度和迁移率, 从而影响各
种量子效应的观测. 最近发现在磁性掺杂拓扑绝
缘体中观测到的量子反常霍尔效应非常容易被表

面环境的变化所破坏 [7,8]. 因此人们亟需一种可以
在不影响拓扑绝缘体外延薄膜表面环境的情况下

对其进行微加工的方法, 以便在其中实现各种量子
现象.

本文以钛酸锶 (SrTiO3, STO)衬底上MBE生
长的三维拓扑绝缘体 (BixSb1−x)2Te[9]3 为例, 展示
了一种不需对拓扑绝缘体薄膜本身进行刻蚀而将

其制成微器件的新方法. 我们将STO衬底利用紫
外光刻预先刻蚀出一个具有 Hall bar器件形状、高
度为几十纳米的凸平台. 以这样的凸平台为模板,
利用MBE可以直接生长出具有Hall bar形状的拓
扑绝缘体 (BixSb1−x)2Te3薄膜. 这种微器件制作
方法不会对薄膜质量产生影响, 解决了阻碍拓扑绝
缘体各种量子效应实现的一个关键问题.

2 实 验

本实验使用的衬底是从合肥科晶购买的

STO(111) 单晶衬底. 将其切成约 2 mm × 5 mm
大小进行后续的微加工过程和MBE生长. 图 1是

制备拓扑绝缘体薄膜微器件的原理示意图, 整个过
程分5步.

第 1步, 将STO衬底在 115 ◦C加热 1 min, 以
去除吸附在表面的水分. 然后在STO表面旋涂光
刻胶, 如图 1 (a), (b)所示. 本实验所用的光刻胶是
浓度为 2% 的S1813的正性胶, 所用胶层厚度约为
400 nm.

第 2步, 利用预先准备好的具有Hall bar图形

的掩模板和掩模对准式紫外曝光机 (MA6, Karl
Süss) 对STO衬底上的光刻胶进行曝光, 然后将样
品在MF 319显影液中浸泡 1分钟显影. 衬底上剩
余的未被曝光的光刻胶呈现掩模版的Hall bar形
状, 如图 1 (c)所示.

第 3步, 利用反应离子刻蚀系统 (PlasmaLab
80 Plus, Oxford Instruments)产生的氩离子束轰
击STO衬底表面. 没有被光刻胶覆盖的STO衬底
将被刻蚀, 而被光刻胶覆盖的Hall bar形状区域则
不会受到离子束影响, 如图 1 (d)所示.

第4步, 利用丙酮清洗掉STO衬底表面的光刻
胶, 这样就获得了具有Hall bar形状凸平台的衬底.
利用获得清洁STO(111)表面的标准方法对此衬底
进行处理: 首先将其置于 80 ◦C的去离子水中加热
2小时, 然后将其置于管式炉中, 在氧气气氛下、930
◦C温度下退火2小时, 这样在凸台上就可以获得适
于拓扑绝缘体薄膜MBE生长的重构表面 [10].

第 5步, 将 处 理 过 的 STO传 入 超 高 真
空MBE腔 (本底真空 1 × 10−10 mbar), 进行
(BixSb1−x)2Te3薄膜的生长. 在MBE生长过程
中, STO衬底温度设为约 180 ◦C, Bi, Sb和Te
均由Knudsen Cell蒸发, Sb(Bi)与Te束流比约为
1 : 10 [4,9]. 本工作中我们所生长的薄膜是 5 QL
(quintuple layer)厚的 (Bi0.04Sb0.96)2Te3. 这种薄
膜接近电荷中性点, 是探测拓扑表面态各种效应
的理想系统 [9]. 当薄膜厚度远小于凸平台高度时,
平台上外延生长的薄膜与衬底其他部分上的薄膜

不会有电接触, 并具有凸平台的Hall bar形状, 这
样就获得Hall bar微器件. 我们利用商用的物性测
量系统 (PPMS, Quantum Design)对所获得的Hall
bar 器件进行输运性质的表征.

STO

(a) (b) (c)

(d)(e)(f)

STO

S1813
STO

STOSTOSTO

图 1 在 STO衬底上通过预刻蚀获得Hall bar形状凸平台, 并利用MBE方法制备出拓扑绝缘体薄膜的Hall bar
器件的原理示意图
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3 实验结果与分析

图 2 (a)显示了对STO衬底经过紫外光刻后的
光学显微镜照片. 从中可以分辨出具有 6个电极的
Hall bar形状的凸平台, 其中 1, 4电极为电流电极,
2, 3, 5, 6电极为电压电极. 我们所制作的Hall bar
的宽度约为 50 µm, 相邻电压电极之间距离约为
150 µm; 设计的Hall bar 器件具有最大到毫米级
的电极尺寸, 其优点是在MBE生长过程中仍可以
利用高能电子衍射 (reflective high energy electron
diffraction, RHEED) 对凸平台上薄膜的生长进行
监控.
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图 2 (a) 光刻后的 STO衬底的光学显微镜照片, 其中
颜色较浅的区域是未被氩离子刻蚀的Hall bar凸平台, 较
深的区域为被氩离子刻蚀的部分; (b) STO衬底Hall bar
凸平台边缘附近的AFM图 (10 µm ×10 µm), 氩离子刻
蚀功率为 100 W; (c) STO衬底Hall bar凸平台附近的
AFM图 (10 µm ×10 µm), 氩离子刻蚀功率为 150 W;
(d) 为图 (b)中灰色线对应的 line profile曲线

图 2 (b)显示在Hall bar凸平台边缘附近获得
的原子力显微镜 (atomic force microscope, AFM)
图. 可以看到衬底无论在平台上还是平台下

都具有清洁、平整的表面. 从AFM的 line profile
(见图 2 (d))可以测量出凸平台的高度约为 30 nm.
凸平台上的高度起伏约为 0.5 nm, 和未经光刻
的STO(111)衬底表面类似.

我们发现光刻后STO衬底表面的清洁程度和
表面形貌对氩离子刻蚀的条件非常敏感. 首先, 刻
蚀掉几十nm厚的STO衬底需要较长的刻蚀时间,
而氩离子的长时间连续轰击会导致光刻胶的变性,
使其难以去除. 为了解决这个问题, 我们将刻蚀的

程序设置为每刻蚀 1分钟停 2分钟以减轻光刻胶的
变性, 并且在氩刻后用氧等离子体处理表面, 以帮
助光刻胶的消除. 其次, 我们发现当氩离子功率设
定过高时, 衬底在氧气氛下高温退火后其表面会变
得粗糙. 图 2 (c)所示为 150 W功率时氩离子刻蚀
后的STO衬底在氧气氛下高温退火后的表面形貌,
可以看到表面上出现横向尺寸约为100 nm、高度约
为 10 nm的团簇, 甚至大量出现在凸平台上方. 我
们猜测, 这是由于高能量氩离子轰击后在表面产生
了易于分解和迁移的小尺寸晶粒在高温下重新聚

集的结果. 当把氩离子功率降低到 100 W时, 这种
团簇很少出现在表面上 (图 2 (b)).

(a) (b)

0.4 mm

(d)(c)

0.5 mm

图 3 (a) 具有凸平台的 STO衬底清洁表面的RHEED
图; (b) 具有凸平台的 STO衬底上外延生长的 5 QL
(Bi0.04Sb0.96)2Te3薄膜的RHEED图; (c) STO衬底
凸平台上外延生长的 5 QL (Bi0.04Sb0.96)2Te3薄膜的
AFM图 (2 µm × 2 µm); (d) 凸平台边缘附近 5 QL
(Bi0.04Sb0.96)2Te3薄膜的AFM图 (2.5 µm × 2.5 µm)

图 3 (a)显示了光刻后的STO衬底经过退火处
理后的RHEED图案. 可以看到, 表面显示出锐利
的、具有重构的衍射条纹, 这正是生长拓扑绝缘体
和量子反常霍尔薄膜所需的n × n (9/5 6 n 6 6)

重构表面 [10,11]. 在此表面上利用MBE方法生长约
5 QL的 (Bi0.04Sb0.96)2Te3薄膜, RHEED图案演化
成如图 3 (b)所示, 细长的 1 × 1条纹表明薄膜以二

维模式生长. 图 3 (c)显示了在凸平台上方外延薄
膜的AFM形貌图. 可以看到在原子级平整的薄
膜表面上分布着高度约为 1 nm的二维岛, 这对应
着 (BixSb1−x)2Te3在 [111]方向1 QL的高度 [3]. 薄
膜的形貌和在普通的STO衬底上生长的薄膜没有
区别. 图 3 (d)显示了在凸平台边缘附近的AFM
图. 可以看到平台边缘附近高度变化非常迅速, 表
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明了平台上下薄膜的不连续. 在平台边缘附近约
300 nm范围内的薄膜上还分布着一些具有较高高
度的小岛, 这非常类似在MBE生长中常见的台阶
修饰 (step decoration)现象 [12], 很可能是由于平台
边缘对原子扩散的限制使得在其附近原子密度更

高、更易成核所致. 通过对衬底温度、束流等MBE
生长条件的优化有可能减轻这种现象.
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图 4 5 QL (Bi0.04Sb0.96)2Te3薄膜Hall bar器件的纵向
电阻 (a)和霍尔电阻 (b)随磁场的变化, 测量温度为 2 K

图 4 (a)和 (b)分别显示的是我们获得的 5 QL
(Bi0.04Sb0.96)2Te3薄膜的Hall bar微器件在2 K下
的磁电阻和霍尔效应测量结果. 磁电阻曲线显示
出零磁场附近电阻呈现一个突然的下降, 这是三
维拓扑绝缘体中典型的反弱局域化现象 [1,2,10]. 霍
尔电阻随磁场呈现非线性的关系. 这种非线性
的霍尔效应说明薄膜内同时存在两种载流子, 证
明薄膜的确处于电荷中性点附近. 因此无法通过
只适用于一种载流子情况下的霍尔系数 (RH)的

表达式 RH = 1/(ne) (n为载流子浓度, e 为电子

电量)来直接估算薄膜的载流子浓度. 但具有两
种载流子的系统在高磁场下的霍尔系数会趋近,
RH = 1/[(nh − n e)e], 其中nh, ne分别为空穴和电

子的浓度. 所以可以通过高磁场下测得的霍尔系数
(RH = 1/(ne))获得载流子浓度的一个上限. 根据
图 4 (b)的数据可以知道薄膜具有更多的p型载流

子, 其浓度低于 1.8× 1013/cm2. 这样, 我们可以估
计薄膜的载流子迁移率应高于 433 cm2/Vs. 这个
数值和未经光刻的 5 QL (BixSb1−x)2Te3薄膜的迁
移率接近, 说明我们所采用的微器件制作工艺对薄
膜的质量几乎没有影响.

4 结 论

从上述的实验结果可以看出, 在预先刻蚀好
Hall bar形状凸平台的衬底上进行MBE生长可以
直接实现拓扑绝缘体薄膜微器件的制备. 在此方法
中, 由于微加工过程被提到了衬底处理和MBE生
长之前, 因此所获得薄膜在质量上和普通MBE生
长的薄膜基本没有区别. 这尤其适合拓扑绝缘体外
延薄膜和量子反常霍尔系统的微器件制作. 由于这
种方法对于衬底和薄膜的材料没有特别的要求, 因
此可以适用于多种材料系统, 特别为低维超导、表
面电子系统等对表面敏感的材料提供了一种很好

的微器件加工方法 [13−15]. 尽管此实验仅使用紫外
光刻进行衬底的预刻蚀, 原则上也可以使用电子束
刻蚀和聚焦离子束刻蚀技术预刻蚀衬底, 以获得更
小尺寸的器件. 利用此方法所能获得均匀薄膜的尺
寸下限是由薄膜MBE生长的成核间距决定. 这个
尺度由MBE生长动力学决定, 对不同的系统和生
长条件有很大不同, 在某些情况下可以达到纳米尺
度. 因此, 此方法无论从材料、尺寸、工艺上都具有
广泛的适用性, 有希望促进对外延的二维系统的介
观输运性质的研究.

感谢北京大学化学与分子工程学院彭海琳副教授的

讨论.
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Abstract
In the fabrication of micrometer-sized structures from an epitaxial topological insulator thin film with photolithogra-

phy, the film is usually deteriorated by the chemicals used in the process. By molecular beam epitaxy of (BixSb1−x)2Te3
topological insulator onto Hall bar-shaped plateaus pre-lithographed on SrTiO3 substrate, we have directly prepared
Hall bar devices of epitaxial topological insulator thin film, avoiding the degradation of film quality in photolithography.
Atomic force microscope and transport measurements have demonstrated that the Hall bar devices have the similar
properties as that of (BixSb1−x)2Te3 films epitaxied on ordinary SrTiO3 substrates. The new microfabrication method
can not only help to realize various novel quantum phenomena predicted in topological insulators but be applied to other
epitaxial low-dimensional systems as well.
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