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Der Debye-Sears-Effekt zur Bestimmung der elastischen Konstanten von Silicium
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(Z. Naturforsch. 25 a, 904—908 [1970] ; eingegangen am 23. Mirz 1970)

Der Debye-Sears-Effekt (Lichtbeugung an Ultraschallwellen) wird als Methode zur Bestimmung
der elastischen Konstanten auf den nahen ultraroten Spektralbereich ausgedehnt und auf Silicium
angewendet. Als Lichtquelle dient ein He-Ne-Gaslaser mit einer Wellenldnge von 1,1523 um. Die

Ultraschallfrequenz liegt bei 57 MHz.

Fiir die Intensitdtsverhéltnisse des gebeugten Lichtes 1d8t sich die Raman-Nathsche Theorie des
Phasengitters benutzen; hieraus konnen die vorliegenden Brechungsindexschwankungen bestimmt

werden.

Die 7 kristallographisch verschiedenen Schallgeschwindigkeiten bzw. die 3 elastischen Konstanten
des Siliciums werden angegeben und den aus Impulsmefiverfahren bekannten Literaturwerten ver-

gleichend gegeniibergestellt.

Aus der Resonanzverstimmung bei optisch gemessener Temperaturerhohung gelingt es, die Tem-
peraturkoeffizienten der Schallgeschwindigkeiten zu messen und daraus die Temperaturkoeffizienten

der elastischen Konstanten zu berechnen.

Die elastischen Eigenschaften der Halbleiter sind
in jiingster Zeit Gegenstand intensiver Forschung.
Das Interesse geht dabei einmal von der Klidrung
der Dispersionseigenschaften der Phononen, zum
anderen in Verbindung mit photoelastischen Eigen-
schaften von der Méoglichkeit der Lichtmodulation
insbesondere von Laser-Strahlung aus.

Ultraschallmethoden erfassen in diesem Sinn den
Spektralbereich der Phononen bei kleinem Ausbrei-
tungsvektor bzw. den hochfrequenten Modulations-
bereich.

In zwischenzeitlich erschienenen Arbeiten ! 2 wer-
den die photoelastischen Konstanten des Siliciums
angegeben bzw. umgekehrt auch mittels Bragg-Re-
flexion von Infrarotstrahlung die Intensititsvertei-
lung eines Schallfeldes untersucht®. Die elastischen
Konstanten des Siliciums sind in einer Reihe von
Arbeiten 47 mit Impulsechomethoden bestimmt wor-
den. Keine der bekannt gewordenen Arbeiten be-
dient sich hierzu des Debye-Sears-Effektes, d. h. der
Beugungserscheinung von Licht an ebenen stehenden
Ultraschallwellen 1°.

Sonderdruckanforderungen an Prof. Dr. F. R. KeSsLER, In-
stitut B fiir Physik der Technischen Universitat, D-3300
Braunschweig, Abt-jerusalem-Strafie 4.
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In der vorliegenden Arbeit mochten wir iiber die
Realisierung dieses Verfahrens am Silicium berich-
ten. Der erst oberhalb von 1,1 um liegenden spek-
tralen Durchlassigkeit entsprechend, wird im infra-
roten Spektralbereich gearbeitet.

Besonderes Interesse scheint die Temperaturab-
hingigkeit der elastischen Konstanten zu verdienen;
denn sie mul im Zusammenhang mit der von K
abhingigen Temperaturabhingigkeit der Phasenge-
schwindigkeit der Phononen in der ganzen Brillouin-
Zone gesehen werden. Zu anderen Autoren ergeben
sich Ubereinstimmungen bzw. Unterschiede, die der
Kldrung bediirfen.

Theoretische Grundlagen

Auf Grund seines Diamantgitters besitzt das Sili-
cium 3 unabhingige elastische Konstanten: c¢;;, g0
und ¢,y . Die Schallgeschwindigkeiten im Ultraschall-
bereich lassen sich mittels der Kontinuumstheorie
errechnen, da die akustischen Phononen im Fre-
quenzbereich bis zu einigen GHz praktisch noch
keine Dispersion zeigen.
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Série B, 92 [1968].
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Dieser Effekt wurde bekanntlich von SCHAEFER und BERG-
MANN 1! dahingehend ausgebaut, daB der Festkorper in
einer Vielzahl von Schwingungsmoden zugleich angeregt
wird. Ein einziges photographisches Beugungsbild gestattet
dann die Bestimmung aller elastischen Konstanten. Von
HaussUHL 2 wurde das Schaefer-Bergmann-Verfahren ver-
bessert insbesondere durch eine spezifische Formgebung
der Kristalle.
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Der Zusammenhang zwischen den einzelnen Schall-
geschwindigkeiten und den elastischen Konstanten
eines kubischen Kristalls ist in Tab. 1 dargestellt.
Fiir die drei ausgezeichneten Ausbreitungsrichtungen
existieren eine longitudinale Schallgeschwindigkeit vy,
und zwei transversale Schallgeschwindigkeiten vry
und vps verschiedener Polarisation; U stellt den Ver-
schiebungsvektor bzw. die Teilchenauslenkung dar,
o bedeutet die Dichte. Nur fiir die Ausbreitung der
Welle in [110]-Richtung existieren jedoch drei im
Betrag verschiedene Schallgeschwindigkeiten, so daf}
deren Messung fiir die Bestimmung der drei elasti-
schen Konstanten geniigen wiirde.

Ausbrei- 0L 03 0" V3,

tungs- long. u|| K transv. transv.

richtung K u| [001] u| [110]
[100] c11 Caa = 0 Vns =
) —

(110 Grteat2ca o i — 12
2 2

[111] cu+ 20;2-&-4044 . 21;%2%-614

— « 2
=0 Un

Tab. 1. Elastische Wellen in einem kubischen Kristall.

Es sei darauf hingewiesen, daf} Lichtbeugung an
transversalen Ultraschallwellen nur dann auftritt,
wenn die Teilchenauslenkung im beschallten Medium
senkrecht zur Lichtrichtung erfolgt.

Wie Betrachtungen nach KLEIN und Cook 13 er-
geben, kann hier fiir die Intensitat des abgebeugten
Lichtes die Phasengittertheorie von RAMAN und
NATH ! benutzt werden.

Danach ergibt sich fiir die Intensitit der n-ten
Ordnung in bezug auf die einfallende Intensitat /
bei Beugung an einer stehenden Welle:

=+ oo = =
Tram)ai) o
mit J4(@/2) = Bessel-Funktion der Ordnung s von a/2.
Die Lichtintensitit in den einzelnen Ordnungen héngt
also nur von dem Phasenfaktor a ab:

a=2aL An)i

13 W. R. KLEIN u. B. D. Cook, IEEE Transactions on Sonics
and Ultrasonics SU-14, 123 [1967].

14 N. S. NAGENDRA NATH, Akust. Z. 4, 263 [1939].

15 F. KuLiasko, R. MERTENS u. O. LEROY, Proc. Indian Acad.
Sci. 67 A, 295 [1968].
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(4n = Brechungsindexvariation, L = Tiefe des vom
Licht durchsetzten Schallfeldes, 4 = Lichtwellenlénge),
der mit der Wellenldnge der Ulraschallwelle lings
deren Ausbreitungsrichtung moduliert ist auch dann,
wenn wie im vorliegenden Fall mit stehenden Wellen
gearbeitet wird.

Eine exakte Losung des Raman-Nathschen Diffe-
rentialgleichungssystems gelang KuLiasko, MER-
TENS und LEROY 15 16,

Die Schallgeschwindigkeit und damit die Reso-
nanzfrequenzen der experimentellen Probenanord-
nung sind temperaturabhéngig. Bei kleinen Tempe-
raturdifferenzen AT kann man annehmen, daf} sich
die Ankoppelbedingung zwischen Probe und Schall-
geber nicht dndert; aus der Verschiebung der Reso-
nanzfrequenz Av=v; —v, und dem linearen Aus-
dehnungskoeffizienten a folgt fiir die relative Ge-
schwindigkeitsinderung Av/v,

dv _ Ay

Yy VYo

+adT (2)

und damit aus v=vy(1 + S AT) fiir den Tempera-
turkoeffizienten der Geschwindigkeit

Av Av
P=odT = v ar T (3)

Experimentelle Anordnung

Als Lichtquelle fiir die in Abb.1 dargestellte An-
ordnung dient ein He-Ne-Gaslaser mit der Wellenldnge
4=1,1523 um?'’. Um schirfere Interferenzpunkte zu
erhalten, wird das schmale Laserbiindel (() =2 mm)
durch ein teleskopisches System aufgeweitet. Der durch
die Linse L (f;=10 mm) erzeugte Lichtpunkt dient als
Gegenstand und wird von dem Objektiv O (f; =50 mm)
schwach konvergent durch die Probe auf die im Ab-
stand b befindliche Photoplatte Ph abgebildet (maxi-
maler Wert fiir 5: 1,43 m).

Der Spalt S in der Brennebene von L sorgt fiir die
Erfilllung der Kohidrenzbedingung. Die rechteckige
Blende Bl bewirkt, da nur Licht die Photoplatte er-
reicht, das die Probe durchsetzt hat. Dabei wird kurz-
welligere Untergrundstrahlung durch die Filterwirkung
des Siliciums ferngehalten. Die Plattenkamera K ohne
Objektiv dient der photographischen Aufnahme der
Beugungsbilder.

Als ultrarotempfindliche Photoplatten finden die
spektroskopischen Platten Type I-Z der Fa. Kodak Ver-

16 R. MerTENSs u. F. Kuriasko, Proc. Indian Acad. Sci. 67 A,
303 [1968].

17 Es soll erwdhnt werden, dal von uns Beugungsbilder auch
mit der ultraroten Linie 2=1,128 um einer 200 W-Queck-
silberhochstdrucklampe bei etwa 30-mal langerer Belich-
tungszeit aufgenommen worden sind.
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Abb. 1. Experimentelle Anordnung.

wendung. Unmitelbar vor ihrem Gebrauch werden sie
nach einem von POPE und KirBY '® angegebenen Ver-
fahren hypersensibilisiert.

Ein Umlenkspiegel Sp im Strahlengang kann das
Licht auf den Bildwandler BW (6914 IG, Valvo) len-
ken, der eine direkte Beobachtung der Beugungsbilder
ermoglicht. Wegen der Bildverzerrung ist der Bild-
wandler zur eigentlichen Messung weniger geeignet.
Die Intensititen reichen jedoch aus, um das Beugungs-
bild unmittelbar mit einer mikrometrisch bewegten
Photodiode abzutasten. Im vorliegenden Fall diente
die Diode L der Messung der Intensitdt des abgebeug-
ten Lichtes und zugleich zur ,optischen® Temperatur-
messung (vgl. unten).

Die fiir die Berechnung der Schallwellenlinge wich-
tige GroBe /= Abstand des beugenden Objektes von der
Photoplatte muBl nach Angaben bei BERGMANN !9 er-
setzt werden durch

U'=l—a3(ng—1)/2 ny,
mit a3 = Probendicke und n, = Brechungsindex der
Probe.

Eine gute Moglichkeit, die Temperatur des fiir die
Messung mafBgeblichen Probenvolumens ohne stérende
Ankopplung durch ein Thermoelement zu bestimmen,
bietet die temperaturabhingige Lage der Absorptions-
kante des Siliciums 2% 21. Da man sich ndmlich mit der
Wellenlinge des benutzten Lichtes im Bereich der Fun-
damentalabsorption befindet, kann der MeBstrahlen-
gang auch zur Temperaturmessung herangezogen wer-
den, nachdem einmal die spektrale Durchldssigkeit in
Abhingigkeit von der Temperatur als Eichkurve ermit-
telt ist.

Der Ultraschall wird mit einem Quarzdickenschwin-
ger der Grundfrequenz von 5,33 MHz erzeugt. Er wird
in der Umgebung seiner 11. Eigenschwingung, also von
ca. 55—58 MHz benutzt. Die Quarzhalterung gewidhr-
leistet eine einseitige Abstrahlung in die Proben.

Zum Ankoppeln der Silicium-Proben an den Quarz
werden Siliconsl 20 ¢P 2?2 und auch Phenylsalicylat
(Salol) 23 verwendet. Das bei 43 °C schmelzende Salol
zeigt sich als geeignet, bei Zimmertemperatur auf

18 T, P. Pore u. T. B. KirBy, J. Opt. Soc. Amer. 57, 951
[1967].

19 L. BERGMANN, Der Ultraschall, S. Hirzel-Verlag, Stuttgart
1954.

20 F. R. KEsSLER, Physik. Verh. 11, 89 [1960].

21 F. R. KessLer u. J. ScHNELL, Z. Naturforsch. 13 a, 458
[1958].

Grund der Querkontraktion des Quarzdickenschwingers
in den Silicium-Proben transversale Schallwellen an-
zuregen.

Fiir die Spannungsversorgung des Quarzes steht ein
HF-LeistungsmelBsender LMS mit nachgeschalteter An-
passungsstufe zur Verfiigung.

Die Frequenzmessung erfolgte mittels Frequenzzih-
ler 24; die angegebene Frequenzgenauigkeit betrigt
3:107%/Tag. Das Rohmaterial fiir die Proben bildet
ein einkristalliner, zonengezogener Stab aus p-leiten-
dem Wacker-Reinstsilicium mit einem spezifischen Wi-
derstand von 160 Q2-cm.

Es wurden 2 kristallographisch orientierte Proben
hergestellt: Probe 1 mit zwei (111)-Fldachen, Probe 2
mit zwei (100)- und zwei (110)-Fldchen senkrecht zur
Ultraschallausbreitungsrichtung. Der Orientierungsfeh-
ler der Netzebenenflichen betrigt ca. 0,2° (polarer An-
teil). Berechnungen nach WATERMAN 25 zeigen, daf
polare Fehlorientierungen bis zu 1° sich im Rahmen
der MeBgenauigkeit des Verfahrens (dv/v=>5-1073)
nicht storend bemerkbar machen; der azimutale Fehler
ist dabei so gewéhlt, dafl die Korrektur maximal ist.

MeBergebnisse

Bei der Auswertung der Intensitatswerte fiir die
0. bzw. 1. Beugungsordnung werden nach der For-
mel (1) nur in @ quadratische Glieder berticksich-
tigt. Die Richtung des Lichtvektors des linear polari-
sierten Laserlichtes fallt mit der jeweiligen Schall-
richtung zusammen. Es ergeben sich bei der einge-
brachten Ultraschalleistung von ca. 70 mW fir die
Schwankung des Brechungsindex

An|| 100y =~ 9-1076,
Anj 1y = 7-1076,
Aus der Geometrie der Anordnung folgt fir die
Schallwellenléange
A=2l/d (4)
mit Z = Lichtwellenlinge in Luft, " = — a5(ny — 1)/2 n,,
[ = Abstand Probenmitte — Photoplatte, a3 =Proben-
dicke, ny=Brechungsindex der Probe, d = Abstand
des Beugungsbildes 1. Ordnung von der 0. Ordnung.

Mit der Kenntnis der Frequenz » der elastischen

Welle ergibt sich die Schallgeschwindigkeit v zu
Al

v=Av= PR (5)

22 W. P. MasoN u. T. B. BATEMAN, J. Acoust. Soc. Amer. 36,
644 [1964].

23 N. G. EINsPRUCH, Solid State Physics 17, 217 [1965].

24 Fiir dic leihweise Uberlassung dieser Gerite danken die

Verfasser dem Institut fiir Grundlagen der Elektrotechnik

und elektrische MeBtechnik, TU Braunschweig, und der

Fa. Beckman Instr. Hannover.

25 P. C. WATERMAN, Phys. Rev. 113, 1240 [1959].
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Der MeBfehler fiir I’ betrigt rund 1 mm, der Fehler
bei der Frequenzmessung kann vernachlassigt wer-
den. Die Grole d bzw. 2d wird photometrisch er-
mittelt 26; die Mefgenauigkeit betrdgt rund * 0,03
mm. Diese Werte ergeben, wie schon erwéhnt, eine
MeBgenauigkeit von Av/v =5-1073.

Die sich fiir die Schallgeschwindigkeiten bei An-
kopplung der Proben an den Quarz mit Salol er-
gebenden Schallgeschwindigkeiten sind in Tab. 2 zu-
sammengestellt. Bei der Berechnung der Ergebnisse
sind die nach dem angegebenen Verfahren gewonne-
nen Temperaturkoeffizienten fiir die Schallgeschwin-
digkeiten verwendet worden. Die wegen der Proben-
geometrie nicht ermittelte 7. Schallgeschwindigkeit
der Tab. 1 ergibt sich rechnerisch aus den elastischen
Konstanten (vgl. unten) zu vys (119 = 4662 m/sec.

vL[100] = 8396 4 39 m/sec
vLpi10] = 9101 4 45 m/sec
vri) = 9316 + 47 m/sec

vr100] = 5808 -+ 21 m/sec
UT1[110] = 5824 4+ 21 m/sec
vrpi1] = 5078 + 20 m/sec

Tab. 2. Schallgeschwindigkeiten in Silicium bei 25 °C nach
der Methode der Lichtbeugung mit Mef3fehlern.

Bei Ankopplung mit Silicondl lassen sich nur die
longitudinalen Schallgeschwindigkeiten messen; in-
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nerhalb der Megenauigkeit erhilt man iibereinstim-
mende Ergebnisse.

Es lassen sich verschiedene Kombinationen der
6 gemessenen Schallgeschwindigkeiten zusammen-
stellen, um die elastischen Konstanten zu errechnen.
Nach Durchfithrung dieses Verfahrens kann man
sagen, dal} die 6 Schallgeschwindigkeitswerte in sich
konsistent sind. Die Mittelwerte der elastischen Kon-
stanten werden in Tab. 3 mitgeteilt.

c11 = (164,8 4+ 1,6) - 1010 dyn/cm?
c12 = ( 63,5 + 3,0) - 1010 dyn/cm?
caqa = ( 79,0 4 0,6) - 1010 dyn/cm?

Tab. 3. Elastische Konstanten von Silicium bei 25 °C nach der
Methode der Lichtbeugung mit Fehlergrenzen.

Die eigenen Mefergebnisse sind in Tab. 4 samt-
lichen Resultaten fiir die elastischen Konstanten ge-
geniibergestellt, die seit 1951 an Silicium-Einkristal-
len von verschiedenem Reinheitsgrad veroffentlicht
wurden. Die hier nach der Methode der Lichtbeu-
gung gefundenen Werte stimmen innerhalb der an-
gegebenen Fehlerschranken mit den Literaturwerten
iiberein, die jedoch alle mittels Impulsverfahren ge-
messen worden sind.

Verfasser c11 c12 Ca4 Methode Material
McSkimIN, BoND, 167,40 65,23 79,57 Impulsinter- keine
BUEHLER, TEAL + 0,269, + 0,269, -+ 0,269, ferenzen Angaben
19514 8—12 MHz
McSKIMIN, 19535 165,7 63,9 79,55 Impulsinterferenzen dieselben Pro-
10—30 MHz ben wie in (1)
McSKIMIN, 165,755 63,9365 79,6246 Impuls- P
ANDREATCH, P.Jr. + 0,109, + 0,209, -+ 0,05%, interferenzen 410 Q- cm
19646 165,779 63,9121 79,6134 20 u. 40 MHz
+ 0,05%, + 0,25%, + 0,05%,
Hawrw, 19677 165,64 63,94 79,51 Impuls- n
=+ 0,029, + 0,029, -+ 0,029, interferenzen 150 Q- cm
163,94 64,77 79,19 12, 36, 60 MHz n
-+ 0,029, + 0,029, -+ 0,029, 3,26 mQ - cm
Ezz-EL-ARAB, 164,14 64,67 78,38 Impulsinter- P
VODAR, 19688 ferenzen 30 MHz 0,22 Q- cm
Ezz-EL-ARAB, 165,25 63,89 79,02 1. Impuls-Echo- P
GALPARIN, + 0,8%, + 2,79, + 0,4%, verfahren 0,22 Q- em
BRIELLES, [aus ¢11 und 2. Impuls-
VoDAR, 19689 1/2(c11 — c12) interferenzen
errechnet] 30 MHz
eigene Messung 164,8 63,5 79,0 Lichtbeugung P
+ 19, + 4,79, + 0,8% (Debye-Sears) 160 Q - cm
57 MHz

Tab. 4. Gegeniiberstellung der eigenen Werte mit den bisherigen Ergebnissen bei T=25 °C fiir die elastischen Konstanten
[in 10'° dyn/cm?].

26 Wir danken Herrn Dr. H. J. HUBNER fiir sein Entgegenkommen, diese Messungen im Labor fiir Spektroskopie der PTB
durchfiihren zu konnen.
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Hinsichtlich der Genauigkeit sind die Impulsver-
fahren dem lichtoptischen z. Zt. noch iiberlegen. Eine
gewisse experimentelle Erschwernis liegt bei der Me-
thode nach Debye-Sears darin, an den Kristallen
optisch polierte Flachen fiir die Durchstrahlung an-
bringen zu miissen.

Der wesentliche Vorteil, die Schallgeschwindigkei-
ten mit Hilfe des Debye-Sears-Effektes zu bestim-
men, kann darin gesehen werden, dafl mit einer ein-
zigen Anordnung mehrere Schallgeschwindigkeiten
ermittelt werden, wahrend man bei Impulsmethoden
immer mit zwei Quarzen zur longitudinalen und
transversalen Schallanregung arbeiten muf}. Es er-
geben sich zudem die den elastischen Konstanten zu-
gehorigen Phasengeschwindigkeiten, wihrend Im-
pulsmethoden die Gruppengeschwindigkeit liefern;
der Unterschied zwischen beiden ist jedoch bei den
technisch realisierbaren Ultraschallfrequenzen ver-
nachldssigbar.

Nach der beschriebenen Methode der Resonanz-
frequenzverschiebung verbunden mit optischer Tem-
peraturmessung wurden die Temperaturkoeffizienten
der Schallgeschwindigkeiten gemessen. Die sich dar-
aus rechnerisch ergebenden Temperaturkoeffizienten
der elastischen Konstanten sind

BESTIMMUNG DER ELASTISCHEN KONSTANTEN VON SILICIUM

Acyy/AT ¢jy= —122-1076 Grad ™1,
Acys/AT ¢js= —162-1076 Grad ™1,
Acyy/AT cyy= — 97-1076 Grad™1.

Diese Werte liegen um 34, 39 und 46% hoher als
die entsprechenden Werte (vgl. Tab. 4) nach Ezz-EL-
ARrRAB und VODAR® (ermittelt aus den dort publi-
zierten Kurven), die gut mit denen von McSKIMIN ?
iibereinstimmen.

Aus den von CORBEAU ?7 veroffentlichten Phono-
nendispersionskurven fiir 2 Temperaturen lassen sich
Temperaturkoeffizienten der Phasengeschwindigkeit
berechnen, die dort von kleinen Werten der Phono-
nenwellenzahl (K/Kp.=1/3) bis zum Rand der
Brillouin-Zone (K/K,,=1) stetig ansteigen. Eine
Extrapolation auf den Wellenzahlbereich der hier
vorliegenden Ultraschallphononen (K/K . ~3-107%)
steht nicht im Widerspruch zu den mitgeteilten eige-
nen Melwerten. Unter diesem Aspekt erscheint die
Diskrepanz zu den MeBwerten von Ezz-el-Arab und
Vodar bzw. McSkimin bei K/Kax~1,5-1076 als ge-
ring; sie bedarf jedoch einer experimentellen Kli-
rung.

27 J. CorBEAU, J. Physique 25, 925 [1964].



