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La conductibilite thermique de monocristaux d’InP non dope a 6tC mesuree entre 1,5 et 300 K. Ces 
rdsultats ont CtC interpret& thtoriquement avec le modtle de Holland. II a permis de d&ire correcte- 
ment cette courbe k( I’) dans un domaine de temperatures compris entre 1,5 et 800 K et de separer la 
contribution respective des phonons longitudinaux et transversaux a la conduction de la chaleur. Seuls 
des materiaux de trts haute perfection cristalline peuvent justifier un tel traitement theorique. 

The low temperature thermal conductivity of undoped InP single crystals has been measured between 
1.5 and 300 K. The results have been analyzed on the basis of the Holland model. The formulation 
explains the temperature dependence of k over the wide temperature range 1.5-800 K; it permits 
separation of the role of transverse phonons from that of longitudinal phonons in the heat conduction 
mechanism. Only very high purity materials can be conveniently described by this theoretical analysis. 

I. Introduction 

La conductibilite thermique K( 7) des so- 
lides fournit non seulement des informa- 
tions sur leurs proprietes physiques et, en 
particulier, sur l’influence de la composi- 
tion stcechiometrique, mais aussi sur tous 
les mecanismes de diffusion des phonons et 
des porteurs de charge. L’importance re- 
spective de ces deux types de conduction 
de la chaleur varie en fonction de la nature 
du materiau . 

11 existe, habituellement, trois me- 
canismes de diffusion des phonons: la dif- 
fusion par les parois du cristal, par les fluc- 
tuations de masse et la diffusion 
phonon-phonon. Chacun de ces pheno- 
mbnes resistifs se manifeste plus specifi- 
quement dans un domaine de temperature 
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determine. Au-dela de la temperature du 
maximum de conductibilite thermique 
K(T), et jusqu’a tres haute temperature, les 
processus a trois phonons U et N domi- 
nent. En de& de ce maximum, une diffu- 
sion supplementaire (du type Clectron- 
phonon) intervient dans les semi- 
conducteurs. Toutefois, comme l’a 
montre Steigmeier (I, 2), la diffusion de la- 
chaleur dans InP est essentiellement assu- 
ree par les phonons. 

Plusieurs modbles de la conductibilite 
thermique ont CtC proposes. Le modele de 
Callaway (3) prend en compte les trois me- 
canismes resistifs Cvoques precedemment. 
M&me limitee a sa premiere integrale, cette 
analyse dtcrit avec succes les donnees ex- 
perimentales d’un certain nombre de mate- 
riaux dans tout le domaine de temperature 
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compris entre les basses temperatures et 
celle du maximum de K(T). Ce modble re- 
pose sur trois hypotheses: 

l Absence de distinction entre phonons 
longitudinaux et transversaux et reduction 
du spectre du cristal a un spectre de Debye 
constitue d’une settle branche acoustique 
moyenne, 

l Approximation du milieu continu Clas- 
tique , 

l Utilisation d’une temperature de Debye 
qui correspond a la frequence maximale de 
la branche longitudinale (dans le cas d’InP, 
cette frequence est 2,8 fois superieure a 
celle de la branche transversale). 

Pour &parer la contribution des phonons 
acoustiques transversaux et longitudinaux, 
Holland (4:) propose d’introduire des temps 
de relaxation phonon-phonon (N et U) 
specifiques aux modes de polarisation et a 
certains domaines de frequence. Ce modele 
donne une tres bonne representation de la 
conductibilite thermique dans un domaine 
de temperature t&s vaste, domaine qui met 
en jeu des mecanismes d’interaction 
phonon-phonon differents. Ainsi, les 
courbes K(T) du silicium, du germanium, 
de GaAs ou de InSb ont CtC prevues avec 
une excellente precision dans des inter- 
valles de temperature de 2 a 1000 K pour 
Ge et Si et 2 a 300 K pour GaAs ou InSb. 

L’originalite et le succes de cette analyse 
resident dans: 

l Le petit nombre de parametres utilises 
(31, 

l Le choix des expressions des temps de 
relaxation en fonction de la frequence et de 
la temperature, 

l La possibilite d’elaborer des materiaux 
d’un t&s haut degre de perfection cristal- 
line. Dans ce cas, les trois mecanismes 
intrinseques de diffusion des phonons, deja 
rencontres, deviennent seuls operants. 

Relativement peu de mesures de conduc- 
tibilite thermique ont CtC effect&es sur 
InP. Dans ce travail, nous Cvaluerons, a 
l’aide du modble de Holland, les contribu- 

tions respectives des phonons longitudi- 
naux et transversaux a la conductibilite 
thermique. Dans tout le domaine de tem- 
perature superieur a 300 K, nous utiliserons 
les resultats experimentaux de Boutard (5) 
et Steigmeier (2). En dessous de 300 K, fi- 
gureront Cgalement les points experimen- 
taux d’Aliev (6). 

II. Mesure de la Conductibilitc? Thermique 

La conductibilite thermique a CtC mesu- 
ree entre 15 et 300 K avec un dispositif du 
type statique a flux unidirectionnel. L’C- 
chantillon, de forme parallbltpipedique, est 
relic a l’une de ses extremites a un puits de 
chaleur, et a l’autre a une resistance chauf- 
fante constituee par une resistance radio 
miniature (l/8 W). Les surfaces later-ales de 
l’echantillon ont CtC depolies. Les mono- 
cristaux Ctudies correspondent a des bar- 
reaux d’environ 20 mm de long et de 2,5 x 
0,30 mm2 de surface. Sur ces surfaces la- 
t&ales, deux thermocouples (or-fer)/Chro- 
me1 sont plaques et colles; la largeur finale 
du contact ne depasse pas 0,4 mm. Chaque 
couple entoure totalement l’echantillon sui- 
vant une section droite. Des sondes de pla- 
tine et de carbone Ctalonnees fournissent la 
temperature moyenne. La puissance max- 
imale de chauffage utilisee a basse tempera- 
ture se situe autour de 20 pW. Elle peut 
Ctre inferieure a 5 PW dans les cas d’echan- 
tillons t&s resistants. Un Cchantillon de ref- 
erence ayant subi des mesures interlabora- 
toires permet de controler regulierement le 
dispositif experimental. La precision est es- 
timee a 5% sur l’ensemble du domaine ex- 
perimental sauf au voisinage du maximum 
de K(T) ou la dispersion atteint 10%. 

L’echantillon utilise est issu d’une pla- 
quette d’InP monocristallin non dope inten- 
tionnellement. Elle provient de Metal Re- 
search. 

III. Modkle de Holland 

A l’origine, l’auteur souhaite apporter 
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une reponse a deux comportements experi- 
mentaux rest& sans explication: 

(i) La conductibilite thermique, au-de18 
du maximum de K( I’), varie en T-” avec IZ 
> 1, 

(ii) La loi en T-” debute a une tempera- 
ture tres inferieure a do. 

L’analyse de Holland se construit sur la 
base de trois hypotheses: 

(i) Utilisation de deux types de polarisa- 
tion: un mode longitudinal et deux modes 
transversaux degeneres en une branche 
unique, 

(ii) Existence d’un spectre de Debye 
idealise comprenant: une branche longitu- 
dinale de vitesse constante VL quelle que 
soit la frequence (0 < wL < w3), et une 
branche transversale moyenne separee en 
deux composantes de vitesses respectives: 

VT, si 0 < w < wl 
VT, Sl WI< w .=I w2 

avec V, < VT1 

Le passage de VT1 a VT2 s’effectue pour la 
valeur 4,&2 du vecteur d’onde 

(iii) Additivite des inverses des temps de 
relaxation (TJ des processus de diffusion 
supposes independants les uns des autres. 

Dans ces conditions, la conductibilite 
thermique devient la somme de trois contri- 
butions qui refletent l’influence respective: 

(1) Des phonons transversaux dominant a 
basses frequences (preponderance des pro- 
cessus N): 

r&’ = BTNuT4 
76’ = 0 

pour tout 0 < w < wl 

(2) Des phonons transversaux de vec- 
teurs d’onde superieurs a qmx/2: 

7;’ = B&UT pour wl < w < w2 

(3) De tous les phonons longhudinaux N 
ou u: 

r$ + ~21~ = Bp2T3 

La validte de ces expressions des temps 
de relaxation a CtC Ctudiee par Herring (7), 
Holland (4), et Guthrie (8). 

Ainsi: K = K, + K2 + K3 

avec 

k 
K, = - I f-J! F,(w)do 3,rr2Vrl 0 

k 
K2 = 3,rr2V, I al* F&&hJ “4 

KJ = 

k, constante de Boltzmann 

hw 
h2w4 

F,(w) = (zT;l)-l k2p 
ev k~ 

fiw 2 
exp k~ - 1 

avecp= 1pourO<w<ol,p=2pourwl 
<w<w2,p=3pourO<o<w3,etS~‘= 
T’y’ + T&’ + Tp;: + 7;; 

7;’ et T&’ representent les temps de relax- 
ation dus aux diffusions sur les parois du 
cristal et par les defauts ponctuels. 

7b est directement calculable a partir des 
dimensions geometriques du cristal. Une 
correction de ce terme a CtC introduite par 
Berman (9) pour tenir compte des dimen- 
sions finies de l’echantillon. 

V -1 =s 
rb FL 

F, facteur correctif; L = 1,122/5; S, section 
de l’echantillon; V,, vitesse moyenne du 
son; Vi’ = (1/3)Vi1 + (2/3)Vg2. 

Tdp a CtC calcule par Klemens (IO) pour 
un materiau monoatomique, puis gCnCralisC 
par Holland aux composes du type X, Y,,. 
D’oii: 

r 

rdp 
-1 = vw4- - 

4lTv: - AW4 
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V, volume moleculaire du materiau. 

px’- Mx 2 
( > x+y M u-v 

l--(x) = CJ;. (!g2 
i x 

gj = x”; 1;“’ 

A, abondance du i itme isotope de masse Mi 
de 1’ClCment X; II?,, masse atomique moy- 
enne de 1’ClCment X. 

IV. Application Q InP 

La longueur L a et6 deduite des mesures 
de la section de l’echantillon (L = 0,180 
cm). Les courbes de Berman (9) indiquent 
un facteur F de correction de 0,92. La con- 
tribution des isotopes dans le terme d’in- 
teraction phonon-defauts ponctuels a CtC 
calculee en utilisant les abondances isotopi- 
ques de l’indium et du phosphore. Soit 

A = 1 89 x 1O-45 s3 > 

La valeur de A utilisee est environ trois 
fois superieure. Ce comportement est trbs 
caracteristique des composes III-V et pro- 
vient vraisemblablement des impuretes t-6 
siduelles, des lacunes et des interstitiels. Le 
respect de la composition stachiometrique 
reste un problbme delicat dans tous ces ma- 
teriaux (II). 

Des courbes experimentales v(q) obte- 
nues par diffusion de neutrons (12) se de- 
duisent: 

(i) Les trois valeurs caracteristiques de 
o; soit w1 = 1,15 x 1Or3 rad/s, w2 = 1,28 x 

1Or3 radls, et w3 = 3,62 x 1Or3 radls. 
(ii) Le pseudo spectre de Debye ou spec- 

tre idCalisC. 
Les techniques optiques telles que la 

spectroscopic Brillouin donnent acces aux 
frequences des phonons de grande lon- 
gueur d’onde. Mais, en realite, la frequence 

de chaque phonon ne peut pas etre identi- 
lice de man&-e absolue (22). Settle la diffu- 
sion des neutrons fournit, sans ambiguite, 
les courbes de dispersion v(q). 

L’estimation des pulsations w2 et o3 ef- 
fectuees par Boutard, a partir des mesures 
d’absorption optique de Mitra (13) n’est 
qu’approchee. En outre, cet auteur a Cva- 
lue la pulsation o1 en admettant que le rap- 
port w2/w1 est identique pour InP a celui de 
GaAs et GaSb. Cette procedure appelle 
deux remarques: 

(i) 11 est theoriquement exact que les fre- 
quences longitudinales acoustiques et opti- 
ques sont respectivement proportionnelles 
a l’inverse de la racine car&e des masses: 

avec M, > M2 

Cette relation se verifie particulibrement 
bien dans le cas de GaAs, GaP, InSb, et 
ZnS. Par contre, un d&accord de 14% ap- 
pa&t pour InP. 

(ii) Dans une meme branche acoustique, 
le rapport 02/o, n’est pas proportionnel aux 
masses, mais a la quantite M*IM2 (M*: 
masse reduite). 11 faudrait done, pour esti- 
mer assez correctement le rapport 02/wI, 
choisir un compose III-V ayant une valeur 
M*IM2 voisine de celle d’InP. 

Les trois vitesses du son ont CtC determi- 
ntes a partir du spectre reel de la man&e 
suivante: VL et VT, representent respective- 
ment les tangentes a l’origine aux branches 
longitudinales et transversales dans la di- 
rection ou nous avons mesure la conducti- 
bilite thermique, soit [loo]: VL = 5,15 X 10s 
cm/s et VT1 = 3,08 x lo5 cm/s. 

La vitesse Vn est beaucoup plus delicate 
a calculer. La valeur retenue de 090 X lo5 
cm/s parait Ctre en bon accord avec celle 
dtduite de la connaissance des constantes 
d’elasticite (V, = 1 x lo5 cm/s). 

La Fig. 1 represente les resultats de 
l’analyse des don&es experimentales. Le 
Tableau I rassemble les parametres utilises 
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1 10 100 T( K> 

FIG. 1. Conductibilite thermique de InP non dope en 
fonction de la temperature (+) nos resultats experi- 
mentaux; (0) rtsultats de Boutard (5); (A) Steigmeier 
(2); et (H) Aliev (6). La courbe continue Kest le resul- 
tat du calcul effectue avec les valeurs numeriques du 
Tableau I. 

TABLEAU I 

PARAMBTRES UTILE.& 

Vr,(w < 4 
Vdo, < 0.l < w2) 

VL 

VS 

L 
01 
02 

03 

A 
BTN 

BTU 

BL 

3,08 x lo5 cm/s” 
0,9 x 105 cm/s” 
5,15 x 105 cm/s” 
3,56 x lo5 cm/sb 
0,144 cm 
1,15 X lOi radk 
1 28 X 10’) rad/s” 
3162 x 10” rad/s” 
5,44 x 10-45 s3c 
1,15 x lo-” K-4’ 
2,9 x lo-‘* sc 
4,67 x 1O-24 s.K-~’ 

L1 D’apres Ref. (12). 
b D’apres formule Section III. 
c Nos resultats. 

dans ce calcul. Le lissage est tres satis- 
faisant entre 1,5 et 600 K. Au-dela de 600 
K, la dispersion des valeurs numeriques de 
Kudman et Boutard nous a conduit a re- 
chercher un compromis. D’autre part, nos 
resultats au-dessus de 200 K ne tiennent 
pas compte des pertes par rayonnements. 

V. Conclusion 

Les phonons transversaux dominent aux 
basses et aux hautes temperatures tandis 
que, dans la region des temperatures in- 
termediaires, interviennent a part Cgale les 
phonons longitudinaux et transversaux de 
petits vecteurs d’onde. Ce comportement 
est tres classique dans tous les materiaux 
semiconducteurs. La preponderance des 
phonons transversaux a haute temperature 
apparait plutot comme une consequence du 
modele plutot qu’une conclusion definitive. 
L’originalite du modele reside dans son ap- 
titude a decrire la courbe experimentale 
K(T) dans un domaine tres Ctendu de tem- 
peratures (I,5 a 800 K) avec seulement trois 
parambtres. Au niveau caracterisation d’un 
compose, il est evident que seul un mate- 
riau de tres haute qualite cristalline et d’une 
tres grande purete peut presenter une 
courbe K(T) lissable selon Holland. En ef- 
fet, une augmentation des processus rbsis- 
tifs rend impossible toute tentative de sepa- 
ration des contributions des modes de 
polarisation a la conductibilite thermique. 
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