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die durch chemisches Atzen oder durch das Oxyda-
tionsverfahren auf ihre endgiiltige Schichtdicke ge-
bracht wurden. Eine Nachbehandlung durch Tem-
pern ist in keinem Fall erfolgt. Diese Gleichférmig-
keit in der Qualitat der Schichten ist fiir ihre Ver-
wendung als Eichnormal fiir Gitterkonstantenmes-
sungen von Bedeutung 5.

H. WAGINI

Dem Leiter des Instituts, Herrn Professor Dr. H.
RaernEer, danke ich fiir das Interesse an dieser Arbeit,
ebenso Herrn Dr. W. Wirr fiir Diskussion.

5 H. Kiexor u. W. Wirr, Phys. Letters 22, 33 [1966]. — H.
Kienor, Z. Naturforschg., im Druck.
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Die zwischen 90 °K und 500 °K gemessenen Wirmeleitfihigkeiten von GaP und AlSb zeigen
einen Temperaturverlauf, der auf einen Einflul der optischen Phononen hindeutet.

Die experimentellen Gitterwdrmeleitfahigkeiten von III—V-Halbleitern bei Desye-Temperatur
werden analysiert und unter einfachen Annahmen gelingt eine Auftrennung in Wirmeleitungs-
beitridge von akustischen und optischen Phononen. Der akustische Anteil kommt durch Uberlagerung
der Wechselwirkung von akustischen mit akustischen und von akustischen mit optischen Phononen

zustande.

Die Warmeleitfahigkeit von GaP und AlSb ober-
halb Zimmertemperatur ist bisher nur indirekt aus
der Temperaturleitfahigkeit berechnet worden?! und
bei tiefen Temperaturen noch unbekannt. Es wurden
daher Messungen an diesen beiden III —V-Verbin-
dungen nach der stationdren Absolutmethode ? zwi-
schen 90 °K und 500 °K durchgefiihrt.

Die undotierten Proben (6 x 6 x 30 mm?®) waren
polykristallin. Bei Zimmertemperatur wurde fiir GaP
eine elektrische Leitfahigkeit 6=0,5 (£ cm) ™! und
fir AISb 6=20 (£ cm) ~! gemessen. Die maximale
Verlustkorrektur der Warmeleitfahigkeit betrug bei
den hochsten Temperaturen 17%.

Abb. 1 zeigt die gemessene Warmeleitfahigkeit
(Fehler < +5%) als Funktion der absoluten Tem-
peratur. Die Zimmertemperaturwerte von Weiss 3
sind damit in guter Ubereinstimmung. Die Kurve
von STEIGMEIER u.a.! fiir AISb paBit sehr gut mit
den eigenen Messungen zusammen, wohingegen die
Ergebnisse fiir GaP deutlich differieren. Dies hat
wahrscheinlich seinen Grund darin, daBl die von
STEIGMEIER u. a.! zur Umrechnung der Temperatur-
leitfahigkeit angenommenen Werte fiir die spezifi-
sche Wirme nicht genau sind.

1 E. F. Steiemeier u. I. Kuoman, Phys. Rev. 141, 767 [1966].
2 H. Wacint, Z. Naturforschg. 19 a, 1541 [1964].
3 H. Weiss, Ann. Phys. Leipzig 4, 121 [1959].
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Abb. 1. Gemessene Warmeleitfahigkeit von GaP und AlISb als
Funktion der absoluten Temperatur 7.
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H. Kienor, Ein Verfahren zur Herstellung diinner ebener Einkristallschichten (S. 2093).

Abb. 3. Elektroneninterferenzaufnahme eines 4700 A dicken

einkristallinen Siliciumprdparates in Durchstrahlung mit

50 keV-Elektronen. Angeregt ist der Sechsstrahlfall niedrig-
ster Indizierung in der Néahe der 111-Einstrahlrichtung.

Zeitschrift fiir Naturforschung 21 a, Seite 2096 a.



Abb. 4. Ausschnittsvergroflerung des Zentrums von Abb. 3.

Zeitschrift fiir Naturforschung 21 a, Seite 2096 b.
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Die MeBkurven in Abb. 1 geben die Gitterwarme-
leitfahigkeit wieder, da die Beitrdge durch Ladungs-
trager oder Photonen vernachldssighar klein sind.
Die Temperaturabhingigkeit fiir GaP ist insgesamt
starker als fiir AlSb. Man erkennt jeweils in der
Gegend von Op/2 (Op=Desve-Temperatur) eine
Stufe im Kurvenverlauf, und zwar scheint ein zu-
satzlicher Warmeleitungsbeitrag hinzuzukommen.

Tatsdchlich wurden dhnliche Beobachtungen schon
von DEvyatkova u. a.? an einer Reihe anderer bi-
ndrer Verbindungen gemacht; und zwar wurde im
Bereich der DeBye-Temperatur sowohl Erniedrigung
als auch Erh6hung des thermischen Widerstandes
gemessen, je nachdem, ob das Massenverhiltnis
der an der Verbindung beteiligten Elemente grofer
oder kleiner als M,/M,~1,7 war. Als quantitative
Erklarung wurden zwei konkurrierende Effekte ange-
geben, die durch optische Phononen verursacht wer-
den. Bei einem Massenverhiltis 1<M,/M,<1,7
ist zwar die Dispersion des optischen Zweiges und
somit der Energietransport durch optische Phononen
am groBten (s. Abb. 2, links/lineare Kette), jedoch
iberwiegt wegen der ebenfalls sehr kleinen Energie-
licke zwischen akustischem und optischem Zweig
(vo/vg=1) die Warmeleitungserniedrigung durch
Streuung der akustischen Phononen an den optischen.
Erst oberhalb M,/My~1,7 wird die Wechselwir-
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kung zwischen akustischem und optischem Zweig so
schwach, da} der Beitrag zur Warmeleitung durch
optische Phononen dominiert. Da das Massenver-
hiltnis bei GaP und AlSb M,/M,>2 ist, erwartet
man somit im Temperaturgebiet beginnender An-
regung des optischen Zweiges eine geringere Tempe-
raturabhangigkeit der Wairmeleitfahigkeit infolge
des zusatzlichen optischen Warmeleitungsbeitrages.
Qualitativ sind damit die Kurven in Abb. 1 zu er-
klaren.

STEIGMEIER u. a.! analysierten die Gitterwédrme-
leitfahigkeit der III — V-Halbleiter und fanden hier-
bei ebenfalls Hinweise fiir eine Wechselwirkung von
akustischen mit optischen Phononen. LEroux Hucon
u. a. ® leiteten im einfachen Modell den Wiarmewider-
stand fiir den PhononenprozeB: akust. + akust. <

pt., theoretisch ab.

Zur Diskussion der Gitterwarmeleitfahigkeit der
I1I — V-Halbleiter nach obigen Gesichtspunkten sind
in Tab. 1 einige charakteristische Werte zusammen-
gestellt. Bis auf die Daten der beiden letzten Spalten,
die eigenen veroffentlichten und unveroffentlichten
Messungen entnommen sind, stimmen diese im we-
sentlichen mit der Aufstellung in ! {iberein. Weiter-
hin sind die experimentellen, optischen Maximal-
frequenzen v;, (nach MiTra ¢) sowie die charakteristi-
schen optischen Temperaturen @, (nach MabgLunG 7)
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4 E. D. Devyatkova u I. A. Smirnov, Soviet Phys.-Solid State
4,1836 [1963].

5 P. Leroux Hucon u. J. J. Vevssie, phys. stat. sol. 8, 561
[1965].

peratur ©, nach Maperuse 7 als
Funktion einer typischen reduzier-
ten Masse.

6 S. S. Mitra, Phys. Rev. 132, 986 [1963].
7 0. MapeLung, Physics of III—V-Compounds,
Sons, New York 1964.
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M | Op ® | a | cop #1(6p) n
II1-V Mi/Ms | Atomgew. °K °K | A | Wsec 4 5
‘ ‘ |  °Kem3 Kem  [¥1(Op)~T7"]
| |
InSh 106 | 118 | 203 | 264 | 648 | 122 | 028 | 1,20
GaAs 1,07 72 | 34 | 408 | 565 | 18 | 040 | 1,25
InAs 1,53 95 249 334 | 6,06 1,50 | 036 1,25
GaSb 1,75 9% | 266 336 6,10 146 | 041 1,25
GaP 2,26 | 50 46 | 578 | 545 | 206 | 054 1,55
InP 37173 320 487 . 587 | 163 | 063 1,50
AlSb 452 | T4 | 202 | 482 614 | 143 | 056 L15

Tab. 1. M,/M,=Massenverhiltnis, M =mittleres Atomgewicht, ©p=Dzsye-Temperatur, @,= charakteristische optische Tem-
peratur, a=Gitterabstand, cpp=Duronc—PeriT-spezifische Wiarme, x1,=Gitterwiarmeleitfahigkeit.

in Abb. 2 rechts fiir die verschiedenen III — V-Verbin-
dungen durch Geraden durch den Nullpunkt wieder-
gegeben; dazu wurde entsprechend den Ergebnissen
fiir die lineare Kette die Wurzel aus der reziproken
reduzierten Masse mal Wurzel aus Kopplungskon-
stante, die proportional zu a~"* (a = Gitterkonstante)
anzusetzen ist, als Abszisse verwendet.

Wie schon STEIGMEIER u. a.! gezeigt haben, liegen
die reduzierten Warmeleitfahigkeiten

[, T/M a Op3]7-0,

als Funktion von M;/M, in doppelt-logarithmischer
Darstellung anndhernd auf einer Geraden. Mit un-
seren experimentellen Warmeleitfahigkeiten ist die
Steigung dieser Geraden etwas geringer; auBlerdem
liegt der urspriinglich! weit herausfallende Punkt
fiur GaP jetzt wesentlich ndher an der Kurve. Eine
Gerade mit dhnlicher Steigung erhélt man, wenn
#1/cpp (cpp = DuLong—PEtiT-spezif. Warme) aufge-
tragen wird (Abb. 3; 1, 2: a*#y/cpp~#/M a Op?).
Nach der alten Desve-Theorie entspricht obiger
Wert bis auf einen Faktor dem Produkt von mitt-
lerer Phononengeschwindigkeit und mittlerer freier
Phononweglinge (~%1). Die Aufgabe besteht nun
darin, diese MeBwerte in die einzelnen Anteile auf-
zuspalten, namlich:

AL = Ky + %o
1 1 1

mit: — =
Za Xaa

Xao

#1, = Gitterwarmeleitfahigkeit,
#, = akustischer Anteil von 7y, ,
%, = optischer Anteil von %, ,

;17 = Wirmewiderstand durch Streuung der akusti-
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1 . . s
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Abb. 3. Bei Desve-Temperatur gemessene reduzierte Gitter-
wiarmeleitfahigkeit von I1II— V-Verbindungen als Funktion des
Massenverhaltnisses, aufgespalten in akustischen Dreiphono-
nenanteil 3 und den Beitrag der optischen Phononen 4. Die
Differenz zwischen 5 und 3 gibt den aus 1, 3 und 4 errechneten
reduzierten Warmewiderstand durch zusétzliche Streuung der
akustischen an optischen Phononen wieder. Nach Leroux Hu-
cox u.a.’ sollte sich die theoretische Kurve 6 an Stelle von 5 er-
geben. Gerade 2 stellt die gemessene Gitterwarmeleitfahigkeit
%1, (@p) dividiert durch die DuLonc—PEtiT-spezifische Wirme
als Funktion des Massenverhéltnisses dar.

Nach experimentellem Befund von Devyatkova u. a. 4
ist fiir M;/M,~1,7 der Beitrag der optischen Pho-
nonen zur Warmeleitfahigkeit (%,) gerade kompen-
siert durch die zusétzliche Streuung der akustischen
Phononen an optischen Phononen (1/x,,), so daB
fur dieses Massenverhaltnis nur der reine akustische
Anteil (x,,) existiert.

Die reduzierte Warmeleitfahigkeit fiir akustische
Dreiphononen-Prozesse ist unabhingig von M;/M,
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(vgl. 1):
%aa T =
_#91)’]1=99 ~(+3)75
mit y = Grineisen-Konstante,

so dal dieser wesentliche Anteil fiir alle III —V-
Verbindungen gleich sein sollte; er ergibt sich aus
Abb.3, 1 fiir M;/M,=1,7 zu Eins. (Abb.3, 3).
Legt man allerdings den von STEIGMEIER u.a.! aus
verschiedenen Messungen gemittelten GRUNEISEN-
Parameter fiir III — V-Halbleiter ¥~0,65 zugrunde,
so erhidlt man eine reduzierte Warmeleitfahigkeit
xaa/}l? a Op%~2,18 im Gegensatz zu dem empirisch
gefundenen Wert Eins. Dieser Unterschied diirfte
ein Hinweis fiir akustische Mehrphononenprozesse
sein. Inwieweit dann jedoch die Unabhéangigkeit vom
Massenverhiltnis noch gegeben ist, bleibt ungewiS.
Um die anderen Anteile zu erhalten, wird mit
Analogieschliissen gearbeitet, die naturgemaf nicht
sehr genau sind. Wir setzen den optischen Beitrag
%o/cpp ~vol,, wobei die Gruppengeschwindigkeit
im optischen Zweig v,~A4v,a (4v, nach Abb.2,
links oben) und die mittlere freie Weglange der opti-
schen Phononen [, ~ ©,/T angenommen wird. Da der
hauptsachlich fiir den zusitzlichen Wéarmewiderstand
in Betracht gezogene ProzeB: akust.+ akust. < opt.
aus energetischen Griinden fiir M;/M,>4 ausstirbt
(da 275 <7,, vgl. Abb. 2, links unten), ist der in
Abb. 3, 1 eingetragene Wert von AlSb mit M,/M,
=4,52 nur die Summe a/cpp (#45 + %), so daB der
noch offene Proportionalititsfaktor f fiir

[a'”o/cDP]T>8n =ﬂvo(@o/@D)
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hierdurch gegeben wird. Numerisch beziehen wir
uns immer auf die Kurve 1 in Abb. 3. Kurve 2 soll
nur die ungefihre Proportionalitdt zu 1 zeigen. Als
reziproke Differenz von 1 und 4 resultiert Kurve 5,
die mit
c 1 c 1 1
=]
identisch ist. Fiir Massenverhiltnisse M,/M,> 4 ver-
schwindet voraussetzungsgemiB 1/x,,. Nach den
Rechnungen von Leroux Hucon u.a.’ wiirde man
an Stelle von 5 die Kurve 6 erwarten, wenn man

fiir v,/vg die untere Grenzkurve in Abb. 2 links oben
wihlt, da fiir T = O gilt:

(l/xao)/(]»/xaa) =1,33 R;

R=(1+ o) e -1

(655 =33

Der Unterschied der theoretischen Kurve 6 und der
aus den Experimenten abgeleiteten Kurve 5 fiir

AT

a Xaa Zao

ist beachtlich. Wahrscheinlich spielen noch andere

Prozesse eine Rolle.

Herrn B. Reiss danke ich fiir die Uberlassung des
Probenmaterials.



