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ИССЛЕДОВАНИЕ ТЕПЛОПЕРЕНОСА В ОБЪЕМНОМ И ТОНКОПЛЕНОЧНОМ 
ОБРАЗЦАХ PbInTe МЕТОДОМ ДИНАМИЧЕСКИХ РЕШЕТОК

Проведены измерения температуропроводности тонких и объемных образцов теллурида свинца, ле-
гированных индием, с использованием модифицированного метода динамических решеток. Для записи 
тепловых решеток использовалось импульсное лазерное излучение длительностью 20 нс на длине волны 
532 нм. Восстановление динамических решеток осуществлялось на длине волны 635 нм непрерывным 
лазерным излучением. Анализ кинетики сигнала дифракции позволил определить время жизни тепловых 
динамических решеток, записываемых в исследуемых образцах. Показано, что использование дополни-
тельного поля гомодина, когерентного по отношению к полю сигнала дифракции, позволяет усилить и 
отфильтровать выбранную информационную компоненту. На основании зарегистрированных кинети-
ческих зависимостей интенсивности дифрагированного сигнала определена температуропроводность 
объемных и тонкопленочных образцов теллурида свинца, легированного индием. Установлено, что для 
пленки микронной толщины температуропроводность на десять процентов ниже, чем для объемного 
образца. Исследована зависимость теплопереноса в указанных образцах от их температуры и показа-
но, что увеличение температуры образцов в диапазоне от 40 до 95oС приводит к двадцатипроцентному 
уменьшению их температуропроводности.

Ключевые слова: термоэлектрик, теллурид свинца, теплоперенос, теплопроводность, температуро-
проводность, фазовая селекция, термоотклик.

Введение. Транспортные эффекты в термоэлектриках на основе PbTe интенсивно исследуется ввиду 
перспективности применения этих материалов в технологиях возобновляемой энергетики [1, 2]. В послед-
нее время внимание специалистов привлекает теллурид свинца, легированный индием [3], поскольку он 
обладает рядом положительных эксплуатационных качеств.

В настоящей работе исследована температуропроводность образцов поликристаллического теллури-
да свинца Pb0.9995In0.0005Te в объемном и пленочном исполнении. Синтез и подготовка объемных образ-
цов к исследованию проводились по технологии, изложенной в работе [3]. Объектом исследования служил 
диск толщиной 2 мм, вырезанный из синтезированного материала, с поверхностью, полированной до оп-
тического качества. Пленочные образцы были получены из того же исходного материала путем испарения 
в вакууме [4, 5]. В работе [3] показано, что теплопроводность объемного образца поликристаллического 
теллурида свинца составляет ~0.020 Вт/(см  ⋅  K) при температуре 40–50oС, что, при типичной для теллури-
да свинца объемной теплоемкости 1.24 Дж/(см3  ⋅  K), соответствует температуропроводности 0.016 см2/с. 
В работе [6] был исследован объемный монокристалл PbTe и было установлено, что его температуропро-
водность при комнатной температуре равна 0.018 см2/с. В [7] температуропроводность монокристалли-
ческой пленки PbTe толщиной 5 мкм, выращенной на поверхности монокристалла BaF2, при комнатной 
температуре была определена равной 0.013 см2/с. Такое снижение температуропроводности PbTe авторы 
объяснили большой концентрацией дислокаций в пленке (более 108 см–2 согласно электронно-микроско-
пическому контролю) из-за несогласованности атомных решеток подложки и пленки и связанного с этим 
большого уровня фононного рассеяния.

Тепловые динамические решетки поверхностного типа. В настоящей работе температуропровод-
ность образцов Pb0.9995In0.0005Te измерялась методом динамических решеток (ДР), который можно рас-
сматривать как аналог известного метода модуляционной спектроскопии [8–10], но в котором модуляция 
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мощности возбуждения материала происхо-
дит не во времени, а в пространстве. Метод ДР 
основан на записи дифракционной решетки в 
образце, осуществляемой за счет термооптиче-
ских эффектов, инициируемых на поверхности 
образца интерференционным полем двух коге-
рентных пучков света от импульсного лазера в 
полосе поглощения материала образца (рис. 1). 
В узкозонном полупроводнике, каковым являет-
ся теллурид свинца, коэффициент поглощения 
на длине волны возбуждения 532 нм составляет 
примерно 0.5  ⋅  106 см–1 и, следовательно, реали-
зуется импульсный нагрев поверхностного слоя 
полупроводника толщиной около 20 нм. В зону 
возбуждения материала образца направлялось 
также излучение непрерывного лазера на длине волны 635 нм для формирования сигнала дифракции и его 
детектирования с временным разрешением. Схема экспериментальной установки приведена в работе [11], 
где исследован теплоперенос в пленках теллурида свинца с примесью сурьмы и висмута. Сигнал дифрак-
ции регистрировался в геометрии на отражение. Результат его фотометрирования использовался затем для 
расчета искомого параметра материала.

Регистрация сигнала дифракции в геометрии на отражение. Хорошо известно, что нагрев оп-
тического материала в результате поглощения им лазерного излучения приводит к изменению его ком-
плексной диэлектрической проницаемости и к деформации поверхности материала. При пространственно 
модулированном воздействии на образец в нем, в результате действия указанных термоиндуцированных 
эффектов, формируются одновременно несколько динамических решеток различной физической приро-
ды — фазовой и амплитудной решеток термоотражения, а также фазовой рельефной решетки. При таком 
множественном отклике образца на лазерное воздействие для обработки результатов эксперимента не-
обходимо выделение одной компоненты термоотклика, позволяющей наиболее достоверно определить 
температуропроводность образца. Решение этой задачи в рамках метода ДР стало возможным благодаря 
применению дополнительного светового пучка — пучка гомодина, коллинеарного и когерентного пуч-
ку, дифрагированному на динамической решетке образца. Оба пучка совмещаются и интерферируют на 
фотоприемнике.

Селектирующее действие поля гомодина реализуется следующим образом. В простейшем случае 

одного экспоненциально затухающего сигнала d d( ) (0) exp tE t E  = − τ 
 и постоянного поля гомодина 

b b( )E t E=  интенсивность на детекторе |Ed(t) + Еb(t)|2 записывается в виде суммы трех слагаемых, два из 
которых описывают затухающие процессы с временами релаксации τ/2 и τ:

 d b d b d
2( ) (0) exp 2 (0) exp cos .t tI t I I I I   = + − + − Δj   τ τ     (1)

Амплитуда искомого сигнала, описываемая последним слагаемым в выражении (1), зависит от двух 
параметров: интенсивности поля гомодина и разности фаз между двумя взаимодействующими полями. 
При этом разность фаз Δj должна быть регулируемым параметром. Чтобы выделить одну компоненту 
дифракции и исключить из рассмотрения сопутствующие сигналы необходимо последовательно реги-
стрировать две кинетики двух интерферирующих полей с разностью фаз Δj = 0 и π, а затем вычесть одну 

кинетику из другой. Разностный сигнал d1 d2 b d( ) ( ) 4 (0) exp tI t I t I I  − = − τ 
 позволяет выделить и уси-

лить искомую компоненту дифрагированного сигнала с временем релаксации τ.

Рис. 1. Схема реализации метода динамических 
решеток: 1 — когерентные пучки импульсного 
излучения, создающие динамическую решетку; 
2 — зондирующий пучок; 3, 4 — пучки, диф-
рагированные в нулевой и первый порядок со-
ответственно; 5 — образец; 6 — динамическая 
решетка; 7 — фотоприемник
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Формирование дифракционного отклика поверхностной тепловой решетки на лазерное им-
пульсное воздействие. На рис. 2 представлены сигналы дифракции для пленки Pb0.9995In0.0005Te толщиной 
1.7 мкм на стекле при задании различных разностей фаз между полями гомодина и дифракции. Наличие го-
модина обеспечивает выборочную селекцию и усиление сигналов дифракции различной физической при-
роды. На указанном рисунке 1 и 3 отражают кинетики процесса дифракции зондирующего пучка на двух 
фазовых решетках, сформированных на поверхности пленки вследствие образования поверхностного ре-
льефа и термического изменения фазовой части комплексного показателя преломления в тонком приповерх-
ностном слое пленки. Об этом свидетельствует наличие начальной стадии нарастания суммарного сигнала 
дифракции. Поля дифракции на фазовых решетках рельефного типа и поле термоотражения, присутствуя 
одновременно, затухают каждый по своему закону и находятся в противофазе по отношению друг к другу. 
Постепенный рост сигнала дифракции в начальной части кинетик 1 и 3 длительностью примерно 400–500 нс 
является следствием затухания фазовой поверхностной решетки термоотражения. После ее затухания 
остается только одна кинетика процесса дифракции зондирующего пучка на решетке поверхностно-ре-
льефного типа. Кинетика 2 сформирована благодаря термоиндуцированному изменению амплитудной 
компоненты комплексной диэлектрической постоянной на поверхности пленки. Эта кинетика получена 
полностью в тех же условиях, что и кинетика 1 за исключением того, что разность фаз полей дифракции 
и гомодина установлена равной π/2. Такое изменение кинетики процесса дифракции зондирующего пучка 
(т. е. исчезновение ее компоненты 1 и появление компоненты 2) обусловлено известным явлением сдвига 
фазы поля дифракции на фазовой решетке на π/2 по отношению к полю дифракции на решетке амплитуд-
ного типа. В этом случае поля гомодина и дифракции синфазны по отношению друг к другу и, следова-
тельно, усиливают регистрируемый сигнал. Кинетика 4 — это та же кинетика, что и кинетика 2, но при 
разности фаз двух полей Δj = π/2+π.

На рис. 3 представлены кинетики дифрагированного сигнала для двух вариантов записи динами-
ческой решетки в пленке PbInTe. Поле гомодина отсутствует. Видно, что сигнал при записи решетки 
со стороны воздуха выше сигнала, полученного при записи решетки со стороны стеклянной подложки. 
Такую закономерность можно объяснить тем, что при облучении образца со стороны подложки динами-
ческая решетка формируется только за счет термоиндуцированного изменения комплексной диэлектриче-
ской постоянной на поверхности пленки, поскольку контакт пленка–стекло препятствует формированию 

Рис. 3. Кинетики затухания сигнала диф-
ракции при возбуждении–зондировании 
поверхности пленки PbInTe толщиной 
1.7 мкм на стекле со стороны воздуха (1) и 
со стороны подложки (2)

Рис. 2. Сигналы дифракции в пленке 
Pb0.9995In00005Te толщиной 1.7 мкм на 
стекле с решеткой периодом Λ = 12.5 мкм 
при Δj = 0 (1), π/2 (2), π (3) и 3/2 π (4): 
горизонтальная линия — постоянная 
мощность пучка гомодина
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поверхностного рельефа. Таким образом, можно констатировать, что относительно низкая амплитуда 
дифракции на динамической решетке поверхностного термоотражения, а также возможность фазовой се-
лекции сигнала дифракции за счет применения поля гомодина — это факторы, которые могут в совокуп-
ности обеспечить достоверность получаемых значений температуропроводности материала.

Измерение температуропроводности объемных и пленочных образцов при различных темпера-
турах. Результаты описанных исследований использованы для количественного изучения теплопереноса 
в теллуриде свинца, допированного индием. Поскольку, как показано выше, основную роль в формирова-
нии сигнала дифракции при облучении образца со стороны пленки играет поверхностно-рельефная тепло-
вая решетка, временная зависимость высоты созданного рельефа описывается соотношением [12]

 ( ) (0) erfc ( / ) ,H t H t= τ  (2)

где erfc — дополнительная функция ошибок, H (0) – начальная амплитуда рельефа, τ =Λ2/4π2χ. Соотно-
шение (2) применимо только при поглощении поверхностью образца возбуждающего излучения и когда 
скорости теплопереноса в образце в направлениях вдоль вектора динамической решетки и вдоль нормали 
к поверхности образца одинаковые.

В соответствие с вышеизложенным, процедура определения величины τ включала три действия: уси-
ление сигнала дифракции от фазовой решетки путем установки разности фаз полей гомодина и дифрак-
ции 0 и π, суммирование двух зарегистрированных кинетик и сдвиг начальной точки, от которой начина-
ется сопоставление теории и эксперимента на 200 нс относительно лазерного импульса для минимизации 
вклада фазовой решетки поверхностного термоотражения.

Измерение температуропроводности образца χ методом динамических решеток дает ее значение, ус-
редненное по толщине слоя h = Λ/π, поскольку на такую глубину проникает тепло, выделившееся в об-
разце за время наблюдения сигнала дифракции [12]. Тестирование объемного образца Pb0.9995In0.0005Te 
при периодах динамической решетки 25, 12.5 и 5 мкм показали, что температуропроводность материала 
образца при температуре 40oС лежит в диапазоне 0.018 см2/с ± 7% и остается постоянной до глубины по 
крайней мере h = 8 мкм. Это свидетельствует о термической однородности материала образца по нормали 
к его поверхности.

Существенным фактором в работе термоэлектриков на основе полупроводника PbTe является зави-
симость их термоэлектрической добротности от температуры Т, в частности, из-за зависимости параме-
тров теплопереноса от температуры. Ранее на это обстоятельство обращено внимание при исследовании 
объемных образцов соединений теллурида свинца с индием Pb1–xInxTe [3].

Исследование зависимости температуропро-
водности χ(Т) объемных образцов Pb0.9995In0.0005Te, 
выполнено при периоде динамической решетки 
12.5 мкм. На рис. 4 приведены две кинетики, полу-
ченные при двух температурах образца — 40 и 95oС. 
Видно увеличение времени релаксации решетки 
при повышении температуры. Время жизни тепло-
вой решетки и температуропроводность образца 
при температуре Т = 40oС составляют τ = 2.18 мкс и 
χ = 1.80  ⋅  10–2 см2/с (кинетика 2), а при Т = 95oС — 
τ = 2.91 мкс и χ = 1.36  ⋅  10–2 см2/с (кинетика 1).

Результаты измерений сведены в табл. 1. 
Для сравнения приведены также результаты ра-
боты [3], полученные при исследовании анало-
гичного объемного образца методом Паркера с 
использованием устройства LFA 457 MicroFlash 
(Netzsch).

Рис. 4. Кинетики затухания сигнала дифрак-
ции в объемном образце Pb0.9995In0.0005Te при 
Т = 95 (1) и 40oС (2)
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Заключение. Экспериментально установлено, что применение поля гомодина с регулируемой фазой 
и интенсивностью, сравнимой с интенсивностью поля дифракции, позволяет выделить компоненту диф-
ракции, обусловленную формированием поверхностно-рельефной фазовой решетки, дающей наиболь-
ший вклад в сигнал дифракции. С использованием разработанной методики показано, что увеличение 
температуры исследованных образцов объемного и пленочного типов в диапазоне от 40 до 950С приводит 
к двадцатипроцентному уменьшению их температуропроводности χ. Показано уменьшение значения χ 
на величину порядка десяти процентов при переходе от объемного образца к пленочному. Отсутствие в 
используемом методе механического контакта с исследуемым образцом является критически важным при 
диагностике тонкопленочных объектов, что открывает широкие перспективы его применения для опера-
тивного получения информации при синтезировании новых пленочных структур.

Работа выполнена при финансовой поддержке Белорусского республиканского фонда фундаменталь-
ных исследований (проект № Ф19УКРГ-009). Авторы выражают благодарность сотрудникам Прикарпат-
ского национального университета им. В. Стефаника Б. С. Дзундзе и Я. С. Яворскому за предоставление 
образцов для исследований, а также сотруднику кафедры физики твердого тела БГУ Г. В. Кедровской за 
качественную подготовку образцов. Наша особая признательность профессору З. М. Дашевскому за по-
лезные дискуссии и рекомендации по содержанию и структуре статьи.

Обозначения

Id — интенсивность дифракции; Ib — интенсивность поля гомодина; Т — температура; t — время; τ  — время 
жизни динамической решетки; Δj — разность фаз между дифрагированным полем и полем гомодина; χ — темпера-
туропролводность. Индексы: b — базовый; d — дифракция.

Литература

1. Lubomirsky I. and Stafsudd O. Practical guide for pyroelectric measurements Rev. Sci. Instrum. 2012. Vol. 83. 
Article ID 051101.

2. Kungumadevi L. and Sathyamoorthy R. Structural, electrical and optical properties of PbTe thin films prepared by 
simple flash evaporation method. Adv. Condens. Matter Phys. 2012. Article ID 763209.

3. Parashchuk T., Dashevsky Z., and Wojciechowski K. Feasibility of a high stable PbTe:In semiconductor for 
thermoelectric energy applications. J. Appl. Phys. 2019. Vol. 125, No. 24. Article ID 245103.

4. Parashchuk T., Kostyuk O., Nykyruy L., and Dashevsky Z. High thermoelectric performance of p-type Bi0.5Sb1.5Te3 
films on flexible substrate. Mater. Chem. Phys. 2020. Vol. 253. Article ID 123427.

5. Dzundza B., Nykyruy L., Parashchuk T., Ivakin E., Yavorsky Y., Chernyak L., and Dashevsky Z. Transport and 
thermoelectric performance of n-type PbTe films. Physica B. 2020. Vol. 588. Article ID 412178.

6. Schmidt A. J., Chen X., and Chen G. Pulse accumulation, radial heat conduction, and anisotropic thermal conductivity 
in pump-probe transient thermoreflectance. Rev. Sci. Instrum. 2008. Vol. 79, No. 11. Article ID 114902.

7. Johnson J. A., Maznev A. A., Nelson K. A., Bulsara M. T., Fitzgerald E. A., Harman T. C., Calawa S., Vineis C. J., 
and Turner G. Phase-controlled heterodyne laser-induced transient grating measurements of the normal transport properties 
in opaque material. J. Appl. Phys. 2012. Vol. 111. Article ID 023503.

Таблица 1. Результаты измерения температуропроводности объемного образца Pb0.9995In0.0005Te и пленки 
того же состава толщиной 1.7 мкм на стекле различными методами

Метод измерения
Т, oС

40 75 95
χ, см2/с

Метод Паркера [3], 
объемный образец Pb0.9995In0.0005Te 0.016 0.014 0.013 
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