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INTRODUCTION

Les phonons acoustiques ont des fréquencés'de vibration allant du
domaine audible jusqu'@ plusieurs milliers de gigahertz. Leurs vitesses,
durées de vie et leurs propriétés de transport en général sont étudiées
par deux méthodes, principalement : les ultrasons cohérents jusqu'a une
longueur d'onde de ~ 0,1 micron (Timite inférieure) et les mesures de
conductivité thermique déns'Te domaine que nous appelons HF ou haute

fréquence (de 10*° a 10°° Hz).

La conductiviteé thermiqué)en régime permanent est une méthode simple
et universelle, mais elle a le défaut de méler tous les phonons d'une dis-
tribution thermique. En particulier, & basse température, e]]é ne tire pas
avantage des trés grands . libres parcours des phonons (régime de Casimir).
De 1a est née vers 1960 (Université de Corne]1 et IBM, Yorktown Heigths)
1'idée d'observer la conduction en régime transitoire : un paquet de pho-

nons ou impulsion de chaleur est créé soudainement & la surface d'un

cristal. Il traverse celui-ci balistiquement, avec un. diffusion minime,
pour étre finalement détecté par un récepteur rapide (métalévaporé).

Ainsi, les diverses polarisations de phonons s'ordonnent selon leur vitesse
propre, tandis que Tes échos renvoyés par les parois ne parviennent

qu'avec retard et sont séparables du faisceau direct.

La spectrométrie reste un’brob1éme difficile. Le spectre de rayonnement

d'une source de chaleur n'est qu'imparfaitement connu. D'autre part, les




niveaux internes résonants tels qu'impuretés dans Tes semiconducteurs

(Sb dans Ge), niveaux de spin (Tm++ dans Srf ), etc, n'apportent que

des solutions spécifiques d'un matériau. Par contre, on dispose de
véritable monochromateurs, sensibles et rdpides, avec les jonctions tunnel
supraconductrices (JTS) avec une fréquence fixée par le gap du supra-
conducteur choisi. Nous avons donc Targement utilisé ces dispositifs,

“en y ajoutant une modulation magnétique du gap (pour nos applications,

les techniques d'émission "quasimonochromatiques" &taient inutilisables,

par suite des trés faibles puissances disponibles).

Les premiéres expériences réalisées dans notre laboratoire sur les
phonons balistiques H.F. ont porté sur les interactions électron-
phonon dans les semiconducteurs : génération et détection de phonons dans
le Germanium & 1'avalanche (Zylbersztejn 1967, 1970) ; absorption par
les électrons libres dans InSbR(Maneva1, 1971). Notre thése est pour une
part le prolongement détaillé de ces &tudes :

A. Le niveau de base du donneur Sb dans Te Germanium a une séparation
"vallée - orbite" modulable par une contrainte uniaxe, un systéme déja
expérimenté dans d'autres laboratoires. Toutefois, si la résolution de ce
systéme est complétement exploitée, on observe .avec précision:les régles
de sélection, la dispersion des phonons et le rayon d'orbite de Bohr qui

devient mesurable par résonance dimensionnelle avec les phonons (Chap. IV).

B. Le non-couplage des modes transverses avec les &lectrons libres
prédit en 1927 par F. Bloch a été démontré sur n-InSb grédce i une calibration
des détecteurs spécialement concue pour le contact avec 1'hélium superfluide.
Mais la propriété la plus importante pour nous est la coupure de 1'absorption

Tongitudinale au diamétre de la surface de Fermi (q = EkF). Nous avons fait




un grand usage de cette fonction de filtre ajustable (Chapitre III) qui

coincide bien avec le domaine des fréquences thermiques.

I1 est apparu au cours de notre travail que la dispersion "chromatique"
des vitesses balistiques pouvait servir & 1'analyse fréquentielle (Chap. IT).
Par sélection des temps de vol de phonons, on a un spectroméfre "naturel”
indépendant des interfaces et peu sensible aux paramétres externes.

C'était méme le seul utilisable dans certaines circonstances comme pour la
mesure de la modulation magnétique des J.T.S. (voir aussi 1'interaction

trou-phonon, thése Ladan, en préparation).

Certaines observations n'ont pu étre faites que grace & des perfec-
tionnements techniques significatifs, montages miniaturisés sur substracts
fragiles, précision dans la mesure des temps de vol, etc... (voir chap . I)
Cet effort expérimentai ainsi qﬁe 1'exploitation des résultats (distribu-
tion spectrale des impulsions de chaleur, par exemple) ont &té soutenus
par la collaboratjon avec d'autres chercheurs de GPS (F.R. Ladan,

J.P. Maneval, B. Pannetier). Le domaine qui nous parait le plus prometteur
pour 1'avenir proche est celui de la génération et des interactions des
phonons de trés haute fréquence (v > 1 THz) ; nous décrivons quelques

expériences dans cette voie au dernier chapitre.
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I. GENERATION ET DETECTION DE PHONONS

A, LA METHODE DES IMPULSIONS DE CHALEUR :

- - w — dy

Nous ne rappelons ici que briadvement le principe et 1'intérét des
impulsions de chaleur. Cette technique a déja été décrite dans plusieurs

travaux et publications (1, 2, 3).

L'intérét essentiel de cette technique est de pouvoir{bremiérement,
sonder le coeur d'un échantillon de plusieurs centimétres cubes d 1'aide
d'un "jet de phonons", deuxiémement de séparer les différentes polarisations

gkace i la technique du temps de vol.

On génére a la surface d'un cristal un "paqﬁet" de phonons incohérents
de différentes polarisations et fréquences qui se propagent dans le cristal
avec la vitesse d'énergie. Ces phonons sont détectés sur la surface opposée.
Les polarisations émises simultanément se séparent au cours de leur propa-

gation dans le cristal, (Figure 1).

Cette technique n'est réalisable que si les conditions qui suivent
sont remplies :
i) le libre parcours A des phonons doit étre de 1'ordre de grandeur

de la longueur de 1'échantillon (A = 1).




ii) le temps de réponse'rR de
1'émetteur et du détecteur doit

&tre nettement inférieur au temps

1 Ty s
de vo]-g des phonons (TR <<§) ol

s est la vitesse du son.

Emetteur Détecteur
1ii) le temps de chauffage ou temps
At
d'émission At doit &tre plus court J[_

.que le temps qui sépare les diffé-

rentes polarisations au détecteur,

Examinons de  fagon plus dé--
‘tailléel'&volution du libre par-

cours A avec la température.

Pour cela, écrivons 1'équa-
tion de Vernotte (4), identique

a celle qui décrit la propagation Figure 1.T.Principe des impulsions de chaleur.
d'un signal &lectrique sur une Les Tignes marquées Lleet T> représentent
- 1'avance des trois polarisations longitudinales

ligne comportant des portes résis- :
¢ P : transverses rapides et transverses lentes,

tives : émises simultanément.
32y 52u - 3u
w2 = %5t B(T) 3¢

Cette équation permet de distinguer deux régimes pour le transport de la

chaleur ou flux d'énergie U.

A haute température, 1'intéraction phonon-phonon et le grand nombre de
phonons présents entrainent une réduction du libre parcours moyen A. Le coef-
ficient B(T) a-% prend en compte lesprocessus "résistifs" qui ne concernent

pas le moment cristallin.




B(T) devient dominant. L'&quation de Vernotte prend donc la forme d'une
équation de diffusion. Par exemple, le libre parcours des phonons est de

T'ordre de 1 micron a la température de 100 kelvins dans un cristal isolant.

A basse température, (T < 10 K), B(T ) devient négligeable devant

o = =. L'équation de Vernotte prend la forme d'une équation d'onde. C'est

wn |—

1e régime de - diffusion par les parois dit "régime balistique", (A = 1),

A 1'exception des métaux, 1'énergie dans les solides est transportée par
w
aq
donc réalisées aux températures de 1'hé&lium liquide (T < 4,2 K).

les phonons & la vitesse de groupe V; = . Toutes les expériences sont

ﬁprés 1'interaction phonon-phonon, il subsiste d'autres causes de
diffusion pour les phonons. Citons,pour les semi- conducteurs,trois types
de diffusion qui seront examinés dans les chapitres suivants :
- diffusion par les porteurs libres
- diffusion par des impuretés peu profondes

- diffusion par les défauts de masses jsotopiques.

La séparation des polarisations est 1iée 4a la technique des impulsions
courtes. Comme nous attachons de 1'importance & la forme des impulsions,
essentiellement au front de montée, il est nécessaire d'utiliser une

électronique rapide pour ne pas déformer les signmaux. L'expérience nous




a montré que la limitation du temps de réponse global était le temps
de relaxation T des détecteurs supraconducteurs. T, a &té déterminé
dezfacongdifférentes, 1a premiére en régime permanent, la deuxiéme en
régime transitoire (5); Les deux méthodes donnent des valeurs de TR
peu différentesde 30 nsec pour 1'aluminium en couche trés mince (200 R)

d la température de 1,3 kelvins.

I1 n'est donc pas nécessaire ' que 1a bande passante du circuit
électronique dépasse 150 MHz. - Aller au-deld serait nuisible:au

rapport signal/bruit.

o g e e e B e b e e b e

L'émission des phonons est réalisée par chauffage d'une couche mince, -
métallique, résistive (= 50Q) a 1'aide d'une bréve impulsion de courant
de durée = 50 nsec et d'amplitude allant jusqu'@ 500 mA. Cette couche

faite d'or ou de cuivre est déposée par évaporation sous vide. Sa forme
de “sérpentin" représentée sur la figure 2, nous a permis d'obtenir une
impédance de 500 tout en gardant une émission de phonons quasi-ponctuelle
i 1'échelle de 1'échantillon. L'impédance de 50 © est obtenue avec 400,3
d'épaisseur pour 1'or ou 300 R pour le cuivre. L'émetteur est inscrit

dans un carré de 1,5 mm x 1,5 mm.

Pour la détection des phonons balistiques, nous utilisons deux types
de détecteurs, le bolométre supraconducteur et la jonction tunnel supra-

conductrice.

Le bolométre est constitué d'une couche mince d'un métal supra-

=

conducteur déposé par évaporation sous vide. Il est polarisé a courant

[
]
L1




(mV)

R

v.

: ]

N g
© ' Tempiraturs (kelvin)

Figure 2.1,a) Forme et dimensions du

masque utilisé pour 1'évaporation des
émetteurs et bolométres. b) carac-
téristiques V(T) d'un bolométre

. d'étain polarisé a courant constant

‘tique.

Io’ pour deux valeurs du champ magné-

constant I0 de 1'ordre du milliampére,
et stabilisé & la température critique
Tee On enregistre & ses bornes une va-
riation de tension Av lorsque celui-ci
voit sa température varier de AT.

(Figure 2).

Les signaux détectés sont en géné-
ral de 1'ordre de quelques dizaines de
microvolts. Le courant de polarisation

1, doit toujours rester nettement infé-

rieur au courant critique I.

5 i

La température de fonctionnement
du bolométre peut étre abaissée par
1'application d'un champ magnétique H< Hc,
Ceci pekmet de travailler a différentes

températures. Dans le cas de 1'étain dont

1'épaisseur est 2000 A, la température de travail peut aisément varier de 3,7

3°1 kelvin avec un champ magnétique de 200 Oe. Notons que la sensibilité o(T,H)

R

du bolométre '%'gT décroit avec le champ magnétique lorsqu'on s'éloigne de la

température critique.

Par exemple, pour 1'étain
o(T = 3,7 K, H =0)
o(T = 1,3 K, H =200 Oe

= 5 Fiqure 2-B.
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La réponse d'un bolométre parfait est indépendant de 1z nature des

phonons (polarisations, fréquences).

- La jonction tunnel superconductrice (J.T.S.) est un sandwich |

constitué de deux couches minces supraconductrices séparées par un isolant.
La particularité d'un tel systéme est de ne détecter que les phonons
dont 1'énergie hv est supérieure au "gap" duswperconducteur utilisé. Le

fonctionnement de ce détecteur est détaillé dans le paragraphe B.

- L'ensemble du circuit @&lectrique se divise en deux parties,

1'émission et la détection.

Ces deux circuits sont au maximum découplés &lectriquement. I1s ne
peuvent interférer 1'un sur 1'autre qu'au niveau du porte-échantillon.

(Figure 3).

L'émission comporte un générateur d'impulsions 0 - 50 volts d'impé-
dance de sortie 50  dont 1e temps de montée est de 10 nanosecondes. La
fréquence de répétition peut aller jusqu'd quelques centaines de kiloHertz.

Ce générateur attaque directement 1'émetteur dépﬁsé sur le cristal par
1'intermédiaire de cdbles subclic coaxiaux d'impédance itératrive de 50 Q.
Le générateur déclenche 1'ensemble des appareils synchronisés sur 1'émission

de phonons.

Dans le circuit de détection, le bolom@tre ou la jonction tunnel est

polarisé & courant constant & 1'aide d'une pile indépendante de 1'alimen-

tation générale.

Les signaux détectés aux bornes du détecteur sont envoyés sur un

amplificateur large-bande et faible-bruit. (bande passante =:180 MHz,




facteur du bruit = 7dB). Ce signal répétitif est ensuite intégré par un
Boxcar P.A.R. . Le rapport signal sur bruit est inférieur 3 1 avant
1'intégration, il est typiquement de 1'ordre de 10 aprés intégration. L'en-

registrement est finalement fait sur table tragante X - Y.

Le champ magnétique appliqué parallélement au bolométre est créé

_par une petite bobine supraconductrice coaxiale au porte-échantillon.

L'échantillon est placé dans une boite de cuivre comportant deux
compartiments séparés par un écran métallique. Le bolométre‘se situe dans
un compartiment, 1'émetteur dans 1'autre, ceci afin de réduire la fuite
électromagnétique :vers la boucle du détecteur formée par les fils de

contacts (Figure 3a).

Si le lecteur désire de plus amples renseignements sur le montage

et la préparation de 1'échantillon, voir référence (2).

B. LES JONCTIONS TUNNEL SUPRACONDUCTRICES :

- e e e e e e e Sl e B G S S D B S B D S S SR

La caractéristique I-V d'un tel dispositif a basse température (T < TC)
est représentée sur la figure 4. On péut distinguer deux régimes,
24

[v]< E% et |V] > =5 ol 2A est le gap du supraconducteur formant les &lec-

trodes et e 1a charge électronique en valeur absolue.
La premiére situation correspond au régime de faible polarisation
oll seules les quasiparticules thermiquement excitées peuvent participer

au courant tunne1.IT. Ce dernier dépend de la température comme le




le nombre de quasiparticules
créees NT'
i/2 A
I—[- « T exp - (?BT)
o T est 1a température et |<B

1a constante de Boltzmann.

Généralement, a ce cou-
rant thermique, viennent
s'ajouter des courants indé-
pen&ants de la température
tels que :

- courant tunnel & deux par-
ticules (6).

- courant Josephson (dispa-
rait avec H = 10 Qe).

- couranf de fuite a travers

la barriére ou micro-courts-

“ il % "\" Al ‘
15 Ly Ty=16kein 7 LR
Tz V3kelvin 1=
finl Lol
it z|
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Figure 41: Caractéristiques I(V) d'une jonction

tunnel supraconductrice tracées pour deux valeurs
de la température T, et T,. On note distinctement

circuﬁts._l les deux régimes : i) I courant thermique pour
Le deuxiéme régime appa- |V|<~§-é s 1) I courant normal pour |V]|< éﬁ

rait lorsque la polarisation

devient supérieure au gap 2A.

Le courant tunnel croit trés

vite au voisinage de 2A = |aV| pour prendre la valeur I = ﬁ!- ol RN est la

N

résjstance normale de la jonction : RN o exp-§~ ol X est 1'épaisseur de la

0

barriére et X, une grandeur dépendant de la barriére de potentiel de 1'oxyde

séparant les deux électrodes.

- o R

Le mécanisme de détection de phonons se fait par ¢réation = de quasiparti-

cules. La jonction étant placée dans un champ de phonons, autant de quasiparti-

% B




cules seront excitées que de phonons ayant 1‘énérgie h> 2A,

Nous avons choisi les supraconducteurs(ils ne sont pas nombreux)

dont la valeur du gap correspond  aux énergies de phonons thermiques.

_--n----———-———-——-_———-—--u.___.-_-.--.._.......———-q.--——--—-u-——-——-——--—--—--_———-
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—
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N
e

g 78 : 174 i 218 i 542 . 654

Tableau I. Gap-supraconducteur en kelvin et en GHz de quelques métaux et

alliages utilisés dans nos expériences. (1) Alliage PbT1 avec 10 % de TI.

Pour une détection efficace, c'est-a-dire un bon rendement quantique,
1'épaisseur de la jonction doit &tre supérieure au libre parcours des phonons
dans le supraconducteur. Pratiquement, cette condition est rgmp1ie siles

g o
couches sant supérieures @ 1000 A (7).

La détection par rupture de paires de Cooper présente donc un seuil
d'énergie & 2A. La jonction tunnel est en quelque sorte un filtre de phonons
"haute énergie".

Cependant, Tes phonons d'énergie inférieure au gap peuvent étre absorbés

ou diffusés par des particules déja crésss . Cet effet est observé avec

les ultrasons ou des phonons de basse fréquence (8) et dépend fortement de




la température. A des températures proches de la température critique Tc,

le nombre de quasiparticules thermiquement excitées NT devient trés grand

et la diffusion décrite précédemment peut devenir importante dans le cas

de forte injection. Nous reviendrons sur ce probléme a la fin du chapitre II.

o s e o B e b e g b e b e e e o

Lfabsorption de pho-
nons hv > 2A entraine un
accroissement de la den-
sité de quasiparticules
créges  ON. A la densite
totale Ny + 8N correspond
un accroissement de la
températube T + AT, L'ac-
'croiséement de coﬁrant
Ai est proportionnel
au " nombre ' de phonons -
absorbés. A cette varia-
tion de courant Ai corres-
pond une variation de ten-
sion Av déterminée par la
droite de charge dont la
pente est - %;. RC est la
résistance de charge.
(Figure 5). Le schéma équi-

valent d'une jonction peut

Figure 5.I: Mesure du signal av. 1) Caractéristiqﬂe

I(V) en dehors du flux de phonons. 2) Caractéris-
tique I(V) en présence du flux de phonons. R est
la résistance dynamique de la jonction, R, 1"impé-
dance itérative du circuit de détection, RC la

résistance de charge. (RC > RO), E Ta fem du
circuit de polarisation.
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Figure 6,1.Schéma équivalent d'une jonction tunnel supraconductrice.

8tre représenté comme sur la figure 6. La jonction se comporte comme un
générateur de courant Ai débitant sur trois résistances paralléles, Rc’
RD’ R0 et une capacite cj. RD est la résistance dynamique de la jonction
au point de polarisation (RD v 1Q), RO 1'impédance des cébles coaxiaux
(R0 = 50Q) et cj la capacité formée par la jonction. (Cj nv 10 nF).

Ona A == Av (%@-+ %— +-%—) pour t > Ty = Ry+Csv

D C 0 J

Un paramétre important de la jonction est sa constante de temps Ty

A basse température, cette constante de temps est déterminée par le temps
.. | ; _ pte -1 A

.de recombinaison de quasiparticules T = C™e T exp (EET). R est de

1'ordre de plusieurs microsecondes & la température de 0,8 kelvin pour

1'étain.

T

A plus haute température (T = 39 Ys T est déterminé par le circuit

de datection, essentieilement par la capacité cj.

= - DI I _
Ty = C; [Ry - R. /Ry 41 R.]

% Il =




ol RS = 55— . est de 1T'ordre de 10 nsec.
3. F

Pour les jonctions dont la résistance dynamique est élevée (RD v 100Q) ,

; 5 . & . ‘ - 2 .
on peut envisager une polarisation a tension constante a [V|,=Agm. Certains

auteurs estiment que 1'on pourrait obtenir un temps de réponse de 1'ordre

de 1 nanoseconde.

.

La jonction tunnel fonctionnant généralement a la température de
1'hélium liquide, c'est le préamplificateur placé a la température ambiante
qui est la source dominante de bruit. Dans une gamme de fréquence

Av = 100 MHz, le bruit rapporté a 1'entrée de 1'amplificateur peut &tre

caractérisé par :
Y2 = 4kBT.RD.Av

Avec une résistance dynamique RD = 10, le courant de bruit équivalent
IB est de 1'ordre de 1 pA. Si 1'on compare ce courant de bruit au courant

tunnel Ai engendré par un accroissement de la densité de quasiparticules &N,

(EV + A) . 6N ) (10)

Af = — ‘ 3 ' 172

2e.Ry.N_[{eV+2)? - A%

on obtient &N = 10° cm™" en prenant pour 1'étain
3

Ry = 107§ N0 = 1,4 X 1022eY"" en”’

et eV = A

Cet accroissement de densité de particules 8N est causé par 1'absorption de

%% phonons d'énergie hy > 2A, par unité de temps, dans la jonction de

volume V. Dans la limite des faibles injections, on a :

w 12 =




ZTh d
{ = __R dn _
W=+ ()
En prenant R = 10 nsec et un volume V de la jonction de (0,1 cm
x 0,1 cm x 4,107° cm) = 4,10 " cm®, on trouve " 10 *phonons absorbés par

il
seconde. La puissance de bruit équivalente P, est de 10 watts.

B
Le rapport entre la puissance & 1'émission et a la détection est de
10° pour un échantillon de 1 cm de long, en supposant urie source ponctuelle.
Finalement, la puissance minimum qui doit &tre émise est de 1 m watt, (c'est
d-dire 0,22 volt/508).
Cette limite pratique a été calculée avec un temps de recombinaigcn
%R = 10 nsec correspondant a une température de v 1,5 kelvins pour 1'étain.
Notons que la sensibilité de 1a‘jonction varie comme TR et que par consé-
quent on peut s'attendfe d un accroissement considérable de cette sensi-
bilité & plus basse température moyennant certaines précautions avec

le champ magnétique (11).

- B v ot b i v o e e e s

Nous venons de voir précédemment que la jonction se comportait comme
un détecteur passe -haut, le mécanisme &tant la rupture de paires de

Gooper par la radiation incidente.

Nous allons maintenant examiner un autre mécanisme appelé "effet .
tunnel assisté par phonons" et regarder son importance en ce qui concerne
.Jﬁ,détébtion de phonons.

Tout d'abord, rappelons les expériences d'effet tunnel assisté par
photons trés bien décrites par le modéle de TIEN et GORDON (12). La JTS est
plongée dans un champ de photons monochromatiques d'énergie inférieure au gap

2A'
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1 sans hyperfréquence
2 avec hyperfraquence

=034 meV

2hv

3hv

JEERY

v

Figure 7.1. Caracter1st1ques I(V) d'une jonction tunnel supraconductr1ce d'étain
en couche mince. 1) sans hyperfréquence. 2) irradiée par un champ de photons
dténergie hv = 0,34 meV (v = 80 GHz). Noter les différentes marches sur le
courant tunnel, situées a eV = 2A - n.hv.

L'onde incidente crée une différence de potentiel V coswt entre les
deux électrodes. Cette perturbation déplace les.&tats électroniques

et entraine un courant tunnel de la forme :

te &7 v
=c°] & (ﬁ—m) 1, (eV + ihw)

N==uo
%

ol I0 (eV) est le courant tunnel en 1'absence de radiation et Jn les

fonctions de Bessel.

Nous avons réalisé cette expérience en irradiant une J.T.S d'étain
avec un champ d'hyperfréquence produit par un carcinotron (v = 80 GHz). La
figure 7 montre bien Tes discontinuités dans le courant tunnel, pour les

valeurs V = ?@Li%lﬂlﬁ ‘

Notons que les spécialistes des hyperfréquences (13) reéalisent des expés

riences ol le nombre de "marches tunnel" est de 1'ordre de 10, sur des diodes

« Fl =




a pointe mieux couplées dans le champ d'hyperfréquences. Notre expérience
est réalisée sur une jonction en couche mince du méme type que celle uti-

lisée dans les expériencesd'impu1sions de chaleur.

Peu d'expériences de phonon-assisté ont &té réalisées a notre connais-
sance. Nous nous référons ici a une expérience d'ultrasons de 8,66 GHz (14 ).
- La jonction est plongée dans un champ d'ultrasons. Ici la perturbation est

de la forme :
§X = €CO0S q.X oll q est le vecteur d'onde du phonon.

Un calcul tout a fait analogue. au précédent (14 ) permet d'aboutir

i la densité d'états électroniques effective :
e Cs '
. 2 (LS
ol C est le potentiel de déformation, S : la déformation et Jn les fonctions
iéme

de Bessel du n ordre.

o7

En choisissant C = 6eV pour 1'étain (14) et S = 2.10 ‘;cm/dyne , on a
a-:%—s(‘a < 1.

Dans ce cas, on peut faire un développement de 1'expression du courant

tunnel Ai, on obtient :

; ho 2 |d2I hw,? d"1
Mo @) |5 @) e
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Figure 8.T,Caractéristique I,(V) d*une jonc-
tion supraconductirce A1-A1,04Pb. La courbe

32 0 ]
I " est la dérivée seconde , en 1%abs-
o aV2

cence de phonons. _
AIn est la dérivée seconde du courant tun-

nel assisté par phonons. Noter le faible
écart sur la dérivée seconde. (d'aprés
E.LAX et F.L. VERNON).

doubles jonctions. (10),

Enfin, nous décrivons une expérience de détection de phonons thermiques
avec une J.T.S d'étain nous permettant de conclure sur les précautionsd prendre

envers le mécanisme assisté par phonons.

Le spectre de phonons émis s'étend de 0 3 a 500 GHz et le seuil de détec-

tion est égal & 280 GHz &4 T = 1,3 kelvin. La polarisation de la jonction a |eV|

= T8 =

. fois plus faible pour un phonon

La figure 8 montre les résultats
expérimentaux dz Lax et Vernon(18).
Les effets sur 1la caractéristique
I(V ) sont ici moins spectaculaires.
I1 est nécessaire de dériver deux
fois cette caractéristique pour
mettre en évidence 1'accroisse-
ment de courant tunnel Ai di au

mécanisme assisté par oshonons.

Un calcul d'ordre de grandeur
montre que Ta force appliquée a un

électron dans la barriére est 10°°

que pour un photon de méme énergie.
Aucune expérience de ce type

n'a eté réalisée avec des fréquences
de phonons thermiques (10''Hz).
Cependant, Eisenmenger mentionne
qu'aucun effet sensible n'est obser-

vable a T'aide de techniques de




autorise une detection de phonons-assistés dfénergie 2h » hw » 20 - |eV].
La détection des phonons est réalisée avec une J.T.S. polarisée successive-
ment & cinq valeurs de tension comprises entre 0 et 2A. Afin de pouvoir
détecter éventuellement des phonons d'énergie hw = 20 - eV, et de les mettre
en évidence, nous utilisons ici une propriété intrinséque des solides, la
dispersion chromatique des phonons. Cette propriété est utilisée et dévelop-
pée au chapitre II. La vitesse de propagation des phonons est une fonction
décroissante de la fréquence. Ainsi, des phonons d'énergie inférieure & 24
se propagent a des vitesses supérieures a vg (2 Ja

Si donc, le mécanisme de détection assistée par phonons est efficace,
le temps d'arrivée des impulsions dojt varier avec la tension de pblarifation.

! Ll
T= 13 kelvins :

. . HZ 116 0e 2
Figure 9.1, Enregistrements oA =11 meV !
de signaux de phonons Ty, . :

en fonction du temps. Les
courbes marquées J corres-
pondent & des enregistre-
ments faits avec JTS pola-
risées a différentes ten-

Polarisation
sions. La courbe B corres- : (mV)

SIGNAL T,

A {
pond au signal bolométri- ; ;:8&,
que. Noter 1'absence de 3.06
dispersion relative entre . 4.0,78
les signaux J. . 9.71095
v
I1 est clair qu'aucune d&form otable n'est observée sur la forme

des signaux et surtout, sur leur temps d'arrivée. Pour comparaison, nous avons
tracé en continu, le signal bolométrique dont Te temps d'arrivée correspond

ad la vitesse du son.

En conclusion de ce paragraphe, nous pouvons affirmer que le mécanisme
assisté par phonon ne perturbe pas la sélectivité de détection des jonctions

tunnel supraconductrices a 2A.
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Nous détaillons dans ce paragraphe Tles points importants de la fa-
brication de J.T.S.. Nous espérons que ces informations seront utiles

pour 1'expérimentateur désireux de fabriquer de telles jonctions.

Une J.T.S. est composée de deux couches -minces superposées et

séparées par une fine couche d'isolant.

La fabrication comporte donc trois stades, 1'évaporation de la
premiére électrode, la fabrication de 1'isolant qui est dans notre cas

un oxyde de la premiére électrode, puis 1'évaporation de la deuxiéme électrode.

Nous avons réalisé au laboratoire des jonctions d'aluminium pur,

d'aluminium granulaire, d'étain, de plomb pur, et de plomb-thallium.

Nous décrivons successivement la préparation de ces jonctions. L'en-

semble des évaporations est fait sous une pression de 107° Hg.

~a) aluminium pur

L'aluminium pur (6N) est placé sur un creuset de Tungsténe de
forme filamentaire. L'évaporation de la premiére &lectrode est faited la

vitesse de 50 A/sec, 1'épaisseur est de 1000 A.

L'oxydation est faite par 1'introduction d'oxygéne sec jusqu'a la
pression de 50mmHg pendant quelques minutes (3 & 5 selon 1“impédance

désiréee). Repompage.

L'évaporation de la deuxiéme &lectrode se fait plus lTentement que

la premiére d'une fagon générale. Pour T'aluminium 10 A/sec.

w LB -




b) Aluminium granulaire (19).

L'aluminium pur est placé dans un creuset d'alumine, Celui-ci

‘est chauffé par un filament de tungsténe.

Avant la premiére évaporation, il est important de faire dégazer le creu-
setd'alumine & haute température en cours de pompage secondaire. La fin

du dégazage est nettement marquée par la diminution de la pression.

[=]
L'évaporation de la premiére &lectrode se fait & la vitesse de 20 A/sec

[+]
et son épaisseur est de 1000 A,

La technique d'oxydation est la méme que pour 1'aluminium pur, 50 uHg

d'oxygéne pendant 5 mm.
La deuxiéme &lectrode est évaporée a la vitesse de 10 A/sec

c) L'Etain

L'&tain pur (6N) est placé dans un creuset de tantale .
La premiére électrode est évaporée a la vitesse de 50 R/sec. Son épaisseur
est de 1'ordre de 2000 A. Pour Tes épaisseurs inférieures 5‘1500 E, il
devient nécessaire de refroidir le substrat d la température de 1'azote

liquide si 1'on veut obtenir une couche &lectriquement continue.

L'oxydation de 1'&tain est plus délicate. On effectue le cycle
d'opérationssuivantes deux ou trois fois; admission d'oxygéne sec jusqu'a
la pression de GOOmmHg pendant une heure,puis repompage jusqu'a 107° mmHg

énfin, réoxydation pendant 16 h, puis pompage.;

o o
L'évaporation de la deuxiéme &lectrode doit &tre lente ~ 5 A/sec,car

la couche d'oxyde d'étain est extrémement frﬁgi1e. Méme ‘épaisseur que
| |
a
I
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la premiére &lectrode.

d) Alliage Plomb-Thallium

Le Thallium et Te plomb ayant des masses, points de fusion et
pressions de vapeur saturante trés peu différents, il est relativement
facile de déposer un-alliage par évaporation simultanée et rapide dans
le méme creuset. Les deux matériaux sont placés initialement dans un
creuset de tantale dans lesproportions désirées. Dans notre cas, nous
utilisons 10 % de Thallium du mélange total. L'@vaporation doit étre

(o} ©
rapide v 500 A/sec. L'épaisseur est d'au moins 2000 A.

L'oxydation est faite sous pression de 600 mmHg d'oxygéne sec
chauffé a la température de 60°C. Le temps d'oxydation est de 1'ordre

de 18 heures.

La deuxiéme évaporation est faite aussi rapidement que la premiére
au risque de détruire la couche d'oxyde. Cette condition est indispensable

si 1'on veut un alljage homogéne.

e) Le plomb

Le matériau pur (5N) est déposé dans un creuset de tantale.
La premiére électrode est évaporéed la vitesse de 100 A/sec., L'épaisseur

est d'au moins 2000 A,

Pour 1'oxydation, on effectue deux ou trois cycles équivalents a
ceux de 1'étain,mais avec chauffage de 1'oxygéne a 60°C. Aprés arrét du
chauffage, on effectue une mise & 1'air libre de quelques minutes,

puis on pompe a nouveau jusqu'd la pression de 107° mmHg (16) .

- 20 -




Pour finir, on introduit jusqu'd 600 mmHg d'0, pendant 12 heures.
L'évaporation de la deuxiéme &lectrode est faipa la vitesse de
e}
10 A/sec.

Un autre type d'oxydation est utilisé dans certains laboratoires,
- 1'oxydation anodique par décharge dans 1'oxygéne avec ou sans polarisation

de 1'échantillaon.

Aprés quelques essais, nous avons rapidement abandonné cette technique

du fait du manque de reproductibilité dans les résultats.
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Relation de dispersion dans InSb (T=300K) obtenhues par
diffusion de neutrons par PRICE el al.
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Relation de dispersion dans InSb obtenues par diffusion de
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IT. SPECTROMETRIE PAR DISPERSION CHROMATIQUE

A. DETERMINATION DES RELATIONS DE DISPERSION Y(q).

Mis & part le Germanium, 1'ensemble des expériences de dispersion de

phonons a été réalisé dans InSb.

Jusqu'ici, les relations de dispersion v(q) dans InSb ont &té déterminées
expérimentalement par diffusion de neutrons (17) et diffusion de rayons X

(18 ) (Figure 1).

Les techniques précédentes ont une bonne précision pour les vecteurs d'ondes
q supérieurs a 107cm“1. Au dessous de cette valeur, nous proposons une méthode
dont nous rappelons 1e'princ1pe.‘Dans un milieu dispersif normal, le plus court
temps de vol de phonon correspond aux fréquences voisines de zéro. Loin de q = 0,
la vitesse décroit avec la fréquence, ce qui entraine qu'un paquet de phonons
de composition spectrale trés large,émis a la surface d'un cristal doit s'étaler

au cours de sa propagation.

Les premiéres manifestations de cette dispersion ont eété observées en

faisant varier le contenu en fréquence de 1'impulsion (19).

La mesure différentielle des temps (Figure 2) faite entre un bolométre et
une jonction tunnel nous a permis d'observer directement la dispersion chromacique

des phonons de fréquence By ™ %é.
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Figure 21I.Le bolométre est sensible atoutes les fréquences (acco-
Jade B), les plus rapides se propagent a la vitesse du son. La JTS
détecte les phonons de fréquences supérieures a Vs les plus rapides

se propagent a la vitesse V. (v
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La lettre qui suit décrit les premiéres mesures de la dispersion et la

détermination des relations v(q) & faible vecteur d'ende dans InSb.
‘ Measurement of Acoustic-Wave Dispersion in Solids

. D. Huet, J. P. Maneval, and A. Zylbersztejn =,
Groupe de Physique des Solides, Ecole Novinale Supériewre, Paris 5°, France
(Received 3 August 1972)

By measuring the time of flight of heat pulses using superconducting tunnel junctions,
we have obtained the frequency dependence of the energy velocity of acoustic waves in
indium antimonide. This yields, with good accuracy, the dispersion relations for long

wavelengths.

Dispersion of acoustic waves in a perfect lat-

~ tice arises from the discreteness of the crystal-
line array, and becomes important for wave-
lengths comparable to the dimension of the unit
cell.! The frequency versus wave-vector rela-
tions (v versus ¢) can, in general, be obtained
from neutron or x-ray scattering data; however,
the frequency dependence of the acoustic velocity
has not been observed directly in a solid. We
present here the measurement of group-velocity
dispersion in indium antimonide by means of heat
pulses at liquid-helium temperatures.

Acoustic phonons, having energies of a few Kel-
vin (10" to 10 Hz), can be generated in a crys-
tal by Joule heating of a metallic film evaporated
on the surface. The phonons, thus produced in
a wide spectrum, propagate ballistically and

reach the crystal boundary—each with its own
velocity. If the film is excited with a current im=-
pulse, the front edge of the heat pulse will signal
the arrival of those phonons that have the largest
group velocity, and this usually corresponds to
the lowest frequency, while later times will cor-
respond to the arrival of dispersed phonons. The
available detectors are quadratic and are mainly
of two kinds: (i) superconducting bolometers 2
sengitive to the energy flux irrespective of the
frequency content of the heat pulse, and (ii) super-
conductor-barrier-superconductor tunnel junc-
tions,® which are only sensitive to the phonons
able to break the Cooper pairs. Therefore, they
have a threshold of detection equal to the super-
conducting enérgy gap 24, which usually stands
inside the spectrum emitted by the metallic film.

1
3
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FIG. 1. (a) Sample arrangement, (b) Heat pulses de-

tected by an aluminum bolometer (upper curve) and a
tin junction (lower curve), (c) Magnification of the FT
pulses showing the delay of the junction signal.

If the group velocity of the phonons, of energy
24, shows dispersijon, the time of flight of heat:
pulses will appear different when measured with
a bolometer or with a tunnel junction.

The experimental arrangement for the pure sin-
gle InSb sample used is shown in Fig. 1(a). The
gold emitter has a thickness of 500 A and is ex-
cited by electrical pulses of 1077 sec duration.

On the Oppomte face of the sample, an aluminum
film, 300 A thick, and a Sn/oxide/Sn junction are
superposed for simultaneous reception of the heat
pulses. All three elements, emitter, bolometer,
and junction, have an equal overall area of 1x 1
mm?, and are separated from one another and
from the substrate by an SiO layer, 4000 & thick,
The bolometer has such a shape that it does not
screen more than 50% of the heat flux incident on
the junction.

On the recordings [Fig. 1(b)], corresponding to
a 1.30-cm path along [110], the time which sep-
arates the fast transverse (FT) heat pulses, as
detected by the bolometer and by the junction, is
quite appreciable. It is much smaller in the case
of longitudinal (L) waves, because, at a given
frequency, dispersion is a decreasing function of
the velocity of sound. The slow transverse heat
pulse was too small to allow accurate time-of-
flight measurements. Figure 1(c) represents the
magnification of the FT pulses, where the two
signals have been made equal by adequate attenu-
ation of the bolometer signal, which is the larg-
est, so as to provide all instruments with the
same amplitude. The delay measured was 100
nsec, or 1.8% of the transit time, independent of

—d From Price el?
II’\Sb i‘g
o
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0
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FIG. 2. Relative delays (¢, —tp) /), measured with
various junctions, versus (2a/#)%. Dashed lines, best
fits according to the expansion of Eq. (1) (see text).
Inget, taken from Ref, 7,

the emission power from 10 to 100 W/mm?, On
the other hand, the energy gap of tin, as deduced
from an I-V characteristic curve taken at the
working temperature, 1.4 K, was found to be 24
=1.145 meV,

The accuracy of time measurements is deter-
mined by the response times of the detectors and
of the signal integrator, But, since here the sig-
nal-to-noise ratio was high, the delay could be
obtained with a much better precision (x5 nsec)
than the overall response time (40 nsec) would
indicate. In the case of the tunnel junction, the
sharp rise of the heat-pulse signal is particular-
ly interesting: It shows that the detection occurs
at a well-defined energy threshold and confirms

~ that the mechanism is pair breaking,? at least in

the limit of low temperatures and relatively small
bias currents. _

We have applied this time-of-flight spectrome-
try to the determination of the dispersion rela-
tions along the [110] direction in InSb. We have
measured the difference between the apparent ar-
rival times /5 and ¢, at the bolometer and at the
junction, respectively, for several junctions
made of granular aluminum (24 =0,72 meV), tin
(2a =1,145 meV), or a lead-thallium alloy (24
=2.25 meV). With the superconducting energy
gap deduced, each time, from the I-V character-
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istics, we have plotted (Fig. 2) the relative delay
(t, —ts)/ts versus the square of the detection
threshold frequency 2A/k. The origin corre-
sponds to the measurement at the bolometer,
which serves then as a calibrator.

The time of flight ¢, is inversely proportional
to the energy velocity v, = 2ndv/dg at the fre-
quency v=2A/h. X we approximate the disper-
sion relations, for wave vectors along [110], by
a development

21v=v,q(1 =a’q®+b%" 4+ ), (1)

we can deduce from our measurements the pa-
rameters v, and @, We find, for the FT mode
(polarization vector along [001]), v, (FT)=2.35
km/sec (£1%), a(FT)=1.03 A (+ 5%),0 and can ten-
tatively propose for b the value 0.9 A, For the L
polarization, we find v, (L)=3.85 km/sec, and
a=0.83 A." The dashed lines of Fig. 2 represent
the function v,/v, -1 obtained from Eq. (1) with
this choice of the parameters.

We could observe the dispersion of acoustic
waves because heat pulses provide phonons of
large wave vectors, up to about one fourth of the
Brillouin zone, far above the domain of ultrason-
ic waves, But the applicability of our method is
limited, on the high-frequency side,® by the larg-
est available energy gap (2.6 meV for Pb-Pb junc~
tions). The complete dispersion curves of InSb
have been obtained (with decreasing accuracy at
small wave vectors, however) from studies of

x-ray scattering® and, more recently, from stud-

ies of neutron scattering” at room temperature
(see inset of Fig. 2). Although the first data of
Ref, 7 are for ¢=0.2 times the distance between
the I' and the X point (1.37 A™! in InSb), that is,
above our range of investigation, we substituted
the neutron data at ¢ =0.2 and g =0.4, for the pur-
pose of comparison, into a sine-type dependence
of v versus ¢, We obtained v,(FT)=2,25 km/sec,
a(FT)=0,89 A, and for the I, mode, v SL)=3.4
km/sec and a(L) 0.78 A, Let ys recall that the
velocities of sound determined by ultrasonic
pulse techniques® at 0 K are v (FT)=2,33 km/sec
and v,(L) = 3.82 km/sec.

We will discuss at last about the effect of the
Si0 layer between the bolometer and the junction
[Fig. 1(a)]. It is not obvious @ priori that this
layer does not introduce any delay of the heat
pulses, thus reducing the accuracy of our mea-

surements. To this objection, we can give two
answers: (i) In the course of our experiments,

on InSb along [100] and [110], and on germanium
along [110], the measured time differences ranged
from 290 nsec down to 15 nsec, and we have nev-
er met any inconsistency which could have been
traced to Si0. (ii) A superconductor-oxide-su-
perconductor diode has been formed alone. At
low temperature, the diode was used as a tunnel
junction with its detection threshold at 24; at a
temperature equal to the midpoint of the super-
conducting transition, one arm of the diode was
used as a bolometer, This very simple method,
which eliminates the intermediate SiO layer, was
successiully applied to the case of granular alu-
minum, giving exactly the same result as the
first arrangement.

Differential measurements of the time of flight
of heat pulses appear to be a valuable tool for in-
vestigating the onset of dispersion in solids. The
essence of the heat-pulse technique is the separa-
tion of modes according to their velocities. By
improved time resolution, it applies not only to
the separation of different polarizations, but also,
to a certain extent, to the separation of the differ-
ent frequencies. This “time-domain” spectrome~
try makes use of broad-band, rather than mono-
chromatic, emission, and of dispersion, which
is an intrinsic property of solids.

We are indebted to B. J. Elliott for helpful dis-
cussions,

'L, Brillouin, Wave Propagation in Periodic Struc-
fm'es (McGraw Hill, New York, 1946),

’R. J, Von Gutfeld and A. H, Netharcot Jr,, Phys,
Rev. Lett, 17, 868 (1966). 4

W, Eisenmenger and A, H. Dayem. Phys, Rev. Lett,
18, 125 (1967),

A, H., Dayem, B, I, Miller, andJ J. Wiegand, Phys.
Rev, B 3, 2949 (1971),

E‘I“iea.t:—pl.lls.;e propagation at higher frequencies is
practically forbidden in InSb because of the important
rate of isotople phonon scattering in this material,

83, Jouftroy, C. R. Acad. Sci., Ser, B 265, 67 (1967).
However, this work does not give the dispersion rela-
tions along [110].

'D. L. Price, J. M, Rowe, and R. M, Nicklow, Phys.
Rev. B 3, 1268 (1971),

SL. J. Slutlty and C. W, Garland, Phys. Rev. 113, 167
(1959),
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Les résultats précédents montrent clairement une dispersion relative pro-
portionnelle au carré de la fréquence du phonon pour des fréquences ne dé-
passant pas 300 GHz. Inversement, la connaissance des coefficients du
développement de v(q) nous permet maintenant de déterminer la fréquence du
phonon dispersé. La figure 3 est un enrégistrement plus récent que 1'article
précédent. Les modes transverses lents T, sont nettement visibles du fait
&e la faible largeur de propagation 1 = 3,3 mm. On observe distinctement

les différentesvaleurs de la dispersion sur les trois modes.

B. MESURE DU GAP 2A(H)

Cette expérience a été réalisée avec la collaboration de B. PANNETIER.

L'amélioration de la technique de détection et des montdges d'échantil-
lons nous a permis de développer les mesures de dispersiond 1'aide de
jonctiong tunnel en présence de Ehamp magnétique. Cette méthode a 1'avantage

d'effectuer plusieurs mesures avec le méme détecteur.

Partant de la théorie de Ginzburg-Landau, on montre qu'un supraconducteur

~ placé dans un champ magnétique homogéne H// , voit son gap décroitre suivant

Tla Toi :
H2 (12
2A(H) = 2A(0) (1 - Trj)
c

ol HC est le champ critique (300 Oe pour Sn).

Cette loi de variation du gap n'est valable que pour un supraconducteur
en couche mince avec un champ paralléle et dans!1a Timite §-< 2 ot d est
1'épaisseur de la couche et A Tla profondeur de pénétfation du champ magné-
tique. Dans 1eléas %—7h.2, 1'évolution du gép reste lente jusqu'a une
valeur de H pﬁbche de H_, puis décroft bruﬁé]ement jusqu'a zéro.(20).
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InSb [110] P e
T l=35mm

o 'P.«........ 3 ..-. it . llﬂ

Tem E

Figure 5. Signaux de phonons T, et T, dans In Sb selon 1a adxmnﬁaoz ﬁwpouw% La trace B “indique la détection bolométrique,
la trace J(H) la détection avec J.T.S. d'&tain sous un n:mau // de 150 oersteds, la trace J, la détection avec Ta
méme J.T.S. hors champ. Les signaux qm ont été amplifiés afin de faire muvmqm,ﬁ1m le amumﬁn abrupt des front de aoswmm.




La mesure du gap en présence de champ magnétique est en fait délicate,
compte-tenu de 1'étalement de la densité d'états électroniques. (21). En
“absence de champ magnétique, le gap est couramment mesuré sur la caracté-
ristique I(V) de la jonction supra. La figure 4 montre un réseau de carac-
téristiques I(V) pour différentes valeurs du champ. On observe que la tran-
sition entre le courant tunnel thermique et le courant tunnel normal a

perdu son caractére abrupt.

L'expérience décrite maintenant se propose de mesurer le "gap effectif"
2A(H,T) de 1a jonction tunnel comme détecteur de phonons. Le gap effectif
est défini comme étant la plus petite valeur d'énergie de condensation de
paires de Cooper. La mesure est basée sur les relations de dispersion v(q)

déterminées précédemment, elle consiste a déterminer la fréquence :

v = Zé%El du phonon le moins disperse.

Nous avons choisi la direction|[110]od les deux modes transverses ne
sont pas dégénéreés.

Le détecteur utilisé est une jonction tunnel d'étain dont la fréquence

de coupure mesurée en champ nul est égale & 278 GHz (soit 1,145 meV).

Ainsi, le développement de v(q) peut s'arréter au terme en q*.

22)

v(q) =%—T- . q(1- a®q
La figure 5 montre un enregistrement de signaux de phonons transverses
rapides et lents (T, et T,) détectés avec une jonction tunnel d'étain de
1 500 R d'épaisseur. Les traces marquées J0 correspondent & 1'enregistrement
effectué sans champ , celles marquées de J(H) indiquent un champ paralléle
de 360 Oe, donc un gap 2A(H) < 2A(0). La trace B indique 1'enregistrement

boTométrique.
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~ InSb [110]

Bs{ [Jy SuV

2lsec

Figure 6.1I. a) m:1mmwmﬂxmam=ﬁm d'impulsions de chaleur, réalisés & 1'aide d'un bolométre (trace B) et jonction tunnel

(trace gou.
b) Début des impulsions T, amplifiés par 10 en mumnmmmmw et ordonnées.
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a l,8 %, pour le mode T, 3,42 % , tjo et tB etant Tes temps de vol des signaux

La dispersion relative mesurée pour le mode T, est égale

de jonction et de bolométre.

La vitesse de groupe %% = s (1- 3a®g*) permet d'exprimer la dispersion

relative en fonction de 1'énergie de coupure 2A{H).

t.-t i 2
J B w 3&2 ZACH)
tg hs
avec pour les modes T; a = 1,03 ;
et pour les modes T, a = 1,011 A

La mesure de 2A(H) est donc directe.

Les jonctions tunnel utilisées .ont une surface active de 1 mm x 1 mm,
Q
L'étain a une pureté de 5 N. L'@paisseur est de 1 500 A. Partant des mesures
de rapport de résistance des films et du champ critique, on'obtient les pa-

ramétres suivants :

i

- Tibre parcours moyen &lectronique = 800 A
profondeur de pénétration A = 600 A

longueurde cohérence § = 1400 A (22) a la température de 1,3 K.

Nous montrons sur la figure 6 un exemple de mesure des temps de retard
dus. & la dispersion.

ay

Les signaux sont amplifiés au maximum de fagon a mesurer le temps de
vol de phonons les plus rapides, sans ambiguités. La précision de Ta mesure

est estimée & 5 nsec.

Le champ magnétique est créé par une bobine supraconductrice de
Helmholtz. L'homogénéité du champ est de 3 % sur un volume de 1 e’ . La

mesure dite a champ nul est en fait réalisée avec un champ de quelques

- 26 -




tige de commande
|- (rotation et translation)

\

)
\

helium liquide

___bobine supraconductrice

—1-»

c i ~— echantillon

Figure 7.Jf,Dispositif expérimental pérmettant d'expulser le champ magnétique
par une translation verticale. Le passage d% la géométrie champ // & champ i
|

s'effectue par une rotation.
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Figure 91L Valeurs du gap 2A(H) en fonction de H/H., mesuré par dispersion.




Oersteds de fagon & éliminer les marches "Josephson" de la caractéristique

I(V) risquant de créer des non-Tinéarités dans la détection.

Le point essentiel de cette expérience est 1'@limination du flux piégé
(23). Cet effet crée un phénoméné d'hystérésis trés important sur la valeur
du gap en champ décroissant. Afin d'éliminer cet effet perturbateur, il
est absolument indispensable d'effectuer les mesures de dispersion et de
“tracer les caractéristiques I(V) dans le sens du champ croissant en partant
de H = 0. Une fois arrivé a la valeur du champ maximum HC, celui-ci est

expulsé en rendant normale la jonction tunnel.

Pour cela, nous avons réalisé un porte échantillon coulissant verti-

calement, pouvant étre sorti de 1'hélium liquide (Figure 7).
Par une rotation, on peut pésser de la géométrie champ // & champ L.

Les résultats :

Nous avons représenté sur la figure 8, une série typiqsé d'enregis-
trements ~de modes T; pour différentes valeurs de H. La va1éur du "gap
effectif" correspondant & chaque valeur du champ, :a été poinfée sur le
réseau I(V). (Figure 4). Les mémes mesures sont effectuées simultanément
sur les modes Ty et T,ayant des courbes de dispersion différentes, L'écart

moyen sur les valeurs mesurées de 2A(H) est de 6 %.

Nous avons porté (Figure 9) les valeurs du gap en fonction du champ

magnétique. Les derniéres mesures s'arrétent pour les valeurs de H de

1'ordre de-%m =~ 0,8,
c

La raison est la diminution de 1la senéibi]ité de la jonction avec H.

Les mesures ont &té faites avec deux points de polarisation différents afin
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de s'assurer de 1'absence d'effet de détection assistée par; phonons
d'énergie infarieure a 2A(H): Le signal ne doit pas
dépasser 40pvolts si 1'on veut s'assurer une détection Tindaire.

Dans le cas d'un champ perpendiculaire, Ta décroissance du gap avec
H est plus rapide que B.C.S. Nous ne nous attarderons pas sur ce comporte-
ment en champ.i. ol les zones normales créées dans le supra croissent

avec le champ.

Par contre, les résultats en champ paralléle pour les modes T, et T,

sont finalement assez proches d'un comportement 2A(H) B.C.S.

Les caractéristiques I(V) avec champ magnétique ont un comportement
qu{ est dd d'une part a 1'étalement des densités d'états avec‘lerchamp,
propriété intrinséque au supraconducteur,mais d'autre part a un effet de
géométrie ou "effet de bord", eqtrainant une large inhomogénéité du gap
au sein de la jonction. En effet, au cours de 1'évaporation, il est difficile
d'éliminer complétement la zone de pénombre aux bords des couches minces.
Cel]es-cf ont Teur épaisseur qui se raccorde sans discontinuité avec le
substrat, De fagon a réduire cet effet, la surface active de la jonction

est de (1 mm x 1 mm) au l1ieu de(0,1 mm x 0,1 mm) initialement.

Finalement, le gap mesuré par les phonons est probablement 1a plus

petite valeur de 2A au sein de la jonction.

La plupart des mesures de gap sur les couches minces supraconductrices
en présence de champ magnétique, que ce soit tunnel, conductivité thermique ou
absorption de micro-ondes, reposent sur une forme de densité d'états du type
B.C.S. en présence de champ d'oll T'on tire un paramétre d'ordre (24). Nos

mesures ne supposept rien a priori et sont indépendantes des autres,

I

= 00 =
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Figure 10 IE. Rapport des amp1itudés 1ongitudina1és sur transVersés selon [111]
dans InSb et GaSb. Noter la continuité pour les différentes valeurs du gap

2A(H) = 2hkps. Les fléches sont pointées aux valeurs théoriques 20(H) = (3w2n)l/%ﬁé.




Afin d'illustrer la validité de cette technique de modulation sur une
plage de 70 % du gap, nous montrons briévement ici la mise en évidence de
la fréquence de coupure v d'un gaz d'électrons dégénérés daﬁs InSb et GaSb.
Ce probléme est détaillé dans le chapitre suivant. Un tel gaz d'électrons

absorbe les phonons longitudinaux L jusqu'a Ta fréquence
v0=2ii%&ﬁ ofl kF est le vecteur d'onde &lectronique au niveau de

Fermi, S la vitesse du son longitudinal. Par contre, les modes transverses
T ne sont pas absorbés. La figure 10 montre 1'évolution du rapport des

signaux L/T en fonction du gap 24(H) de la jonction.

Cette expérience est faite pour trois valeurs du vecteur d'onde kF.
Le test de la précision des mesures de gap 2A(H) est le positionnement

de la discontinuité de L/T par rapport a vo.(f1éches).

I1 nous semble important de préciser que le “"gap effeétif“ des jonc-
tions tunnel supraconductrices est différent du "gap moyen" tiré des
caractéristiques I(V) a 1'aide de constructions géométriques @4), car
certains utilisateurs de J.T.S. en présence de champ magnétique utilisent

cette derniére méthode.

Enfin, citons les expériences plus récentes sur les supraconducteurs
massifs (25). En utilisant cette technique de modulation de la détection,
on a mesuré 1'anisotropie du gap de 1'étain massif avec la direction criss

tallographique.

C. UTILISATION DES JONCTIONS TUNNEL A DIFFERENTES TEMPERATURES

Nous voulons faire ici quelques remarques sur 1'utilisation des
jonctions tunnel & différentes températures . Alors que 1'évolution du

gap sur les caractéristiques I(V) en fonction du champ magnétiaue reste




Jonction d’ Etain 20 (T) H=0

To=13 K >3 % &g 1 L
Ty = 186K
Tp =2,14K
T3 =2,53K
T, = 2.86K
Ts = 304K

¥

05 1 mV

Figure 11.If Réseau de caractéristiques I(V) de J.T.S. d'étain pour
différentes températures

difficile a percevoir, elle est nettement visible et mesurable sur un
réseau I(V) a différentes températures. (Figure 11). Deux effets sont
remarquables, la décroissance du gap :

T

¥ }1/2
(e

20(T) = 2A(0) [1 ol
et 1'accroissement exponentiel du courant tunnel thermique dans le régime

lev] <2A(T).

Des enregistrements réalisés a 1'aide de jonctions tunnel d'étain a
différentes températures nous ont permis de mesurer le "gap effectif" 2A(T)
par la dispersion des modes T, et T..
2 _ At h%s?
26T epf =7 X Ha”

Le résultat des mesures de 2A(T) donne une dvolution identique aux

T
mesures I(V) pour les basses températures, T < §5 environ. Au dessus,

2A(T) décroit plus vite et atteint méme la valeur zérd'pour une tempéra-

ture T¥< T_. (Figure 12).
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Figure 12.0[: Variation du gap effectif 2a(T) en fonction de la tempé-
rature, mesurée par dispersion (o), sur la caractéristique I(V) (a).

L'hypothése de 1'injection forte de quasiparticules créant un échauf-
fement est écartée en travaillant & faible puissance. Par contre, 1'hypo-
thése de la diffusion des phonons d'énergie hv < 2A (8) par les quasipar-
ticules thermiquement créées - est possible. Cette diffusion exponentiel-
lement croissante avec la température beut entrainer un échauffement de

la johction, celui-ci abaissant de surcroit le gap.

Le rapport des coefficients d'atténuation supra-conducteur o et normal

oy de 1'Gtain est de 1'ordre de 0,5 pour des fréquences de phonons v < %%

a la température de 2,8 kelvins.

Q

R e
o A
N EXP—ET"‘*'].

L'expérience test, que nous n'avons pas eu le temps de faire, serait
de relever la caractéristique en régime transitoire pendant la détection

des phonons.

En conclusion, 1'utilisation de J.7.S. demande des précautions pour
- e o TC |
des températures supérieures d 5—. .
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Observation amusante :

La direction de propagation est (111). Le détecteur est une J.T.S. d'étain.
Comme Te montre 1'enregistrement des signaux, les modes transverses sont pré-
cédés par un "prépulse" (Figure 13).

=

Dans un premier temps, nous avions pensé & une mauvaise orientation
(# 111), Tevant Ta dégénérescence des modes T. En fait, ils'agit d'une réfle-
xion sur un bord du cristal des modes L. L'application d'un champ magnétique
// & la jonction le montre clairement par sa trés faible dispersion comparée
aux modes T. La trés faible anisotropie de la vitesse des modes L nous a
permis de mesurer la différence de parcours. I1 est @ noter 1le bon coefficient
de réflexion compte tenu de la fréquence des phonohs (v > 280 GHz ou X < 120 K )

et de la présence d'hélium liquide a 1'interface.

D. AUTRES EXPERIENCES DE DISPERSION :

Nous mentionnons ici les expériences dans le Germanium sous pression

décrites au chapitre IV.

La spectrométrie de phonons par la dispersion chromatique est utilisée
dans InSb de type P pour 1'étude de 1'interaction trous-phonons.(Se reporter

a la thése de doctorat d'état de F.R. LADAN).

Enfin, nous mentionnons 1'utilisation de la technique de "temps de vol"
pour la détermination de la relation de dispersion v(q) de 1'hé&lium II.

Ces expériences postérieures aux notres sont détaillées dans Tesréférences

(26).(27) et (28).
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I11. SPECTROMETRIE DE PHONONS DANS InSb type n

L'essentiel du travail de spectroscopie de phonons thermiques dans
InSb est décrit dans 1'article que nous présentons maintenant. Ce travail

té réalisé en étroite collaboration avec B. PANNETIER, F.R. LADAN et

(D

a

J.P MANEVAL.

Pour le lecteur qui ne voudrait pas lire en détail 1'ensemble de cet
article, nous résumons briévement la situation et les résultats, dans InSb,
coﬁcernant 1'interaction électron-phonon, qui sont & la base de notre
spectroscopie.

A trés basse température,InSb de type n reste dégénéré pour des

concentrations allant de 10'%a 10%®cm °.

Le rayon de Bohr de 1'impureté (soufre) est de 1'ordre de 1 500 E. Iy
a  recouvrement des orbites d'une impureté a 1'autre. Le niveau de Fermi
est toujour situé dans'1a bande de conduction. Néanmoins, la -valeur
du rayon de la surface de Fermi comparé a celui d'un métal entraine la

sphéricité de cette surface|EF|= c'® pour n fixe.

k

- (3w2n)1? o0 n est la concentration d'@lectron par unité de volume.

-1 -
k 1,33 10 cm~ pour n = 10'®cm ? ce qui correspond & une énergie

F
de ~ 4 kelvins, (Figure 1),ordre de grandeur des phonons thermiques générés

en impulsions de chaleur.

Nous démontrerons et utiliserons deux propriétés de 1'interaction
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électron-phonon,
i) régle de sélection sur les polarisa~-

N —
tions eq.

i1) limitation de 1'interaction aux
O L
)=2ﬂ'eﬂ‘ phonons de vecteur d'onde q < 2kg.

mg =0013mg

i) la fonction d'onde des électrons de

conduction s'écrit wk(?) = uE(r).expiE.F

&
o
=
)

‘l

L'interaction est du type "potentiel de

|

[

|

|
5

: k ol up(r) est définie dans une maille.

[

|

|

; déformation", et 1'élément de matrice est

gy proportionnel & [ d3r. (a.vﬁ*}é)(é‘q.ka).

Si maintenant les fonctions uy sont de

Diffusion quasi-&lastique , type S, ce qui est le cas dans InSb de
Feglb "

1= type n pour le dopage n < 10%%em” ",
alors seuls les modes longitudinaux ont

o o ees .
Figure 1M Limite de 1'interaction &lec- uy soeffietent datiRndation % # 0 (29).

tron-phonon au vecteur d'onde q = ZkF(n) Nous avons démontré cette propriété
par une méthode de calibration de bolo-
métre 3 1'aide d'impulsions de second

10'%cm™", 1a non-parabolicité

son dans Hell (38). Au dela de la concentration n
de la bande de conduction et le mélange S-P des fonctions d'onde électroniques
font que les modes transverses peuvent interagir avec les &lectrons. Pour de plus
amples informations sur ce point, nous renvoyons & la thése de doctorat d'état
de F.R. LADAN.

La Tettretqgi suit décrit T'expériencé ayant permis la mise en évidence de

cette régle de sélection ay = 0
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By calibrating the phonon detectors with an auxiliary second sound pulse in superfluid helium, we could
verify that transverse heat pulses propagating in InSb suffer no attenuation from the {ree clectrons.

In a previous paper [1] we reported a striking ab-
sorption of longitudinal (L) heat pulses by the free
electrons in doped Indium Antimonide. No transverse
attenuation (e) could be observed within the limits of
reproducibility (about 50%) of the superconducting
bolometers used in that experiment. We describe here
anew calibration method using the contact with the
surrounding helium bath, which yields with confidence
the result:

@ =0. (1)

According to Bloch [2], the matrix element for
electronic transitions involving a transverse phonon is
zero provided the electron wavefunctions have s -
symmetry. This condition is well fulfilled in InSb at the
bottom of the conduction band. Let is recall however
that, in III - V materials, such a selection rule only
holds at high enough frequencies (above 2 X 1010 Hz)
for the deformation potential to overcome the piezo-
electric effect, that is in the range of thermal phonons.

To investigate the absorption by the free electrons,
we compare the heat pulse transmission along (111} in
two InSb samples of similar lengths (/; =0.925 cm;

1, =0.906 cm) containing quite different electron con-
centrations (7, =6.5X 1013 cm™3;n5=5.0 10 6.7

X 1017 ¢m-3). They were provided with identical thin-
film photon emitters (gold : 500 A) and detectors
(aluminum: 370 &); the measurement system was
standard [1]. But, the main limitation to absolute at-
tenuation measurements being the random of bolo-
meter sensitivities, we designed the following set-up
(inset of fig. 1):

* With the University of Paris VII.
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Fig. 1. Boxcar tracing of the bolometer signals: L and T heat
pulses have {ravelled in InSb, 8§ in liquid helium. Note that
the heat pulses have been emitted late to arrive in coincidence
with the 8§ signals; purposedly, the time delay between S5,
and S8, was not corrected (see text). Inset shows the sym-
metric arrangement of the two samples with bolometers By
and Bj in front of the second sound source R.

Bolometers B and B, face symmetricilly a cylin-
drical thin-film rod resistor (E.M.C. Technology) to
which electrical pulses (about 10 watts during 5 psec)
are supplied. Second sound (SS) pulses are thus gen-
erated into the superfluid helinm bath (at 1.2 K) and
travel towards By and B,. There, they are juxtaposed
(fig. 1) to the heat pulses of equal power and duration
(200 nsec) radiated into the InSb samples by the emit-
ters (E, and E,), after suitable delay to account for
the slower propagation of energy in liquid helium.

After the symmetry of the configuration, we con-
sider the second sound signals as calibrators of the bolo-
meters since the same energy flux hits both B and B,.
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Measured relatively to S5, and 88,, we find that the
signals of transverse phonons T, and T, are equal
within a few percent (less than 10% over the range of
power input to the emitters: 1.5 to 35 W/cm?) This
indicates a mean free path - both apainst electrons and
impurities - of at least a few centimeters, and it is the
limit of accuracy we can ascribe to eq. (1) for thermal
phonons (in terms of a “transverse deformation poten-
tial””, we would get as an upper limit about 1 eV). Be-
sides, the strong reduction of the L signal (about 7
times) in the doped sample 2 helps appreciating this
figure.

For optimizing the equality of input heat powers,
the emitters were prepared during the same evapora-
tion cycle along the shape of identical masks and con-
sequently were very similar (Eq: 35.1 ohms; E,: 35.6
ohms); in addition, the electrical pulses to E; and E,
originated from a single generator whose output was
devided into two coaxial branches by a matched T.
The samples were carefully positioned in their holder
at equal distances (0.95 cm) from R: this can be
checked from the very small time, 2.3 usec, which
separates SS; from 88,, as compared to the total
transit time of about 400 psec in liquid helium. Final-
ly, it was found necessary to perform both measure-
ments simultaneously in one single helium bath be-
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cause the second sound propagation is strongly depen-
dent upon temperature,

As regards the bolometers, although prepared in
the same conditions as the emitters, they had different
operating points (By: 55 ohms; By: 65 ohms) and
quite different sensitivities: the amplitude of SS, is
40% larger than that of SS; . The aim of the method
was to cope with this non-reproducibility.

In conclusion, heat pulse work brings a missing
proof to a well-known selection rule of electron-pho-
non interaction. We verified that T phonons of high
frequency do not couple to the electrons in a simple
semiconductor. We think that the calibration method
here proposed is more precise than a calibration versus
temperature and should be capable of various applica-
tions in bulk attenuation and interface problems.

The authors would like to thank Prof. Bok, Drs.
F.R. Ladan, A. Libchaber, Nicole Perrin, S. Balibar
and B. Pannetier for valuable criticisms.
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Nous placant & T = 0, nous ne considérons que les processus d'absorption.

ii) la seconde propriété trouve son origine dans la conservation du moment.

B+ 3=k etde 1'énergie E(k) + hqs = E(k'). Cette diffusion quasi-alastique

k'] = K|
o
=
o
[
o
@
E fotie
2} \\\\\\\
o \
. Absorption ‘ Pas_d’interaction

VECTEUR D’ONDE q

Figure 2IIf. Absorption du spectre Tongitudinal par un gaz d'électrons.

entraine la limitation des vecteurs d'onde de phonons pouvant interagir,

a la valeur :

o
=

2 2

% "

q=2ke |1 +— +3 > +
{ VE F

Sls
2]

Ce cas Timite correspond au retournement du vecteur d'onde &lectronique kF.
s est la vitesse du son, VF la vitesse de Fermi, n la concentration

et m la masse effective.

Le rapport-g— varie entre 107" et 107" avec Tes dopages utilisés. Le
terme de non-parabolicité est négligeable si n < 10%m” . On peut donc

écrire avec une trés bonne approximation que la limite de 1'interaction
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est q = ZkF' Rappelons ici que 1'atténuation des phonons longitudinaux par
les &lectrons libres est indépendante: du nombre d'&lectrons (30 siT=0

etm = Cte.
e

Finalement InSb de type n se comporte comme un filtre passe haut
pour les modes longitudinaux et comme un miliey transparent pour les trans-
verses. (Fig. 2).

Nous avons estimé 1'élargissement thermique de la coupure. Comne
seuls les phonons dont Te vecteur d'onde q < ZkF sont concernés, on peut

écrire :

= }e
[}

w

— rlm
w |

od Testla température du bain. Le rapport Tg varie de 1077 a 10-3 dans

F
la gamme des dopages utilisés.

La coupure a 2k est donc extrémement "abrupte Cet effet est mis en

évidence a 1'aide des jonctions tunnel supraconductrices.

La deuxiéme partie de cet article est consacrée d la détermination
du spectre Tongitudinal d'une impulsion de chaleur. Les mesures sont basées

sur la variation du signal L en fonction de Ta valeur 2ke(n).

A chaque valeur de 2kF, c'est-d-dire de n, correspond une nauveau
cristal. Nous avons utilisé dix cristaux dont la concentration variait

de 10'* 3 1013cm‘3, permettant ‘ainsi 1'analyse en fréquence de 20 & 500 GHz.

Afin d'éviter une mesure absolue du signal L pour chaque valeur de n, ,

nous avons utilisé le fait de 1a non-interaction des modes T avec les &lectrons,

(31) et mesuré le rapport des amplitudes Tongitudinales aux transverses L/T.

Cette grandeur L/T décroit lorsque le diamétre de la sphére de Fermi augmente

avec la concentration &lectronique. Si PL(q) est le spectre de la pyissance
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incidente sur le détecteur en 1'absence d'électrons, le signal mesuré au

détecteur est proportionnel & :

oo

2kF

P (q).dq.

La densité spectrale du mode L est donc proportionnelle & la dérivée du

signal par rapport a 2kF'

d(L/T
L = G5 ok, = o

Cette méthode nous permet de déterminer Te spectre de la partie longitu-

dinale d'une impulsion de chaleur sans paramétre ajustdble.

Nous avons examiné 1'évolution de ce spectre en fonction de la puissance

émise, de la température.

Enfin, nous avons mis en évidence une résonance dimensionnelle dans un

bolométre d'aluminium d'une épaisseur d = 370 A.
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Résumé. — Des phonons balistiques de haute fréquence ont éié émis dans 'antimoniure d’indium
dégénéré de type n par la méthode des impulsions de chaleur (T, < 4,2 K). Nous passons d'abord
en revue les aspects correspondants de l'interaction électron-phonon : la coupure pour les vecteurs
d’onde de phonons excédant le double du rayon de Fermi (g > 2 k), le couplage preférentiel des
modes longitudinaux, et leffet d’¢écran.

Puis nous rendons compte de nouvelles mesures approfondies sur I'absorption des phonons en
fonction de la concentration électronique dans le semiconducteur. La sphére de Fermi se comporte
comme un filtre passe-haut et permet une spectroscopie des phonons sans parametre ajustable.
Ainsi la distribution en fréquences d’une impulsion de chaleur a-t-elle pu étre déterminée de fagon
détaillée.

Abstract. — High frequency ballistic phonons were radiated by the heat pulse method (T, < 4.2 K)
into degenerate n-type indium antimonide crystals. We first review the relevant aspects of the electron-
phonon interaction : cut-off for phonon wavevectors larger than twice the Fermi radius (g > 2 kg),
selective coupling of the longitudinal modes and screening elfects.

Then, we report original extensive measurements of phonon absorption as a function of the electron
concentration in the semiconductor. The Fermi sphere acts as a high-pass filter, which enables pho-
non spectroscopy with no adjustable parameters. As a result, the frequency distribution of a heat
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‘pulse could be determined in a detailed fashion.

1. Introduction. — The transport properties of pho-
nons at low temperatures are by now being studied by
the ballistic heat-pulse method [l, 2] concurrently
with the more developed steady-state heat conductivity
method. Attractive features of the former are the
possibilities of selecting the propagation and polariza-
tion directions of the phonons, and of generating far

from equilibrium distributions. Thus, it has become -

possible to investigate in more detail than before the
interactions of excess phonons with other excitations
in crystals including impurity levels, electrons, equili-
brium phonons, etc... In particular, heat pulse
attenuation measurements [3] led to a direct check of
the selection rules for the deformation potential in a
semiconductor. The electron-phonon interaction is
here developed into a spectroscopic analyzer of
high-frequency (10'° to 10'? Hz) phonons.

One considers in this work ballistic phonons of
rather short wavelengths (typically 100 A) interacting
with a degenerate Fermi gas of elecirons. In the
quantum absorption process, the phonon wave-

vector g must be smaller than twice the radius ki of
the Fermi sphere :

g < 2kg

(1.1

a condition implied by the conservation of quasi-
momentum and of erergy. It was verified (for emission
processes) by X-ray analysis of piezoelectrically
amplified acoustic flux [4] in GaAs, and (for absorp-
tion) by heat-pulse attenuation measurements |[5]
on doped InSb and GaSb. The principle of our
spectroscopy follows : let a given phonon beam of
spectral power density P(g) be transmitted through
a slab of a degenerate semiconductor. Up to g=2 k;
the phonons are absorbed by the clectrons and
substracted from the ballistic beam. By sclecting
samples of increasing carrier concentration, one
gradually scans the whole phonon spectrum. This
enables the derivation of the distribution P(¢) without
any assumption concerning its shape. In this respect,
the 2 kg spectroscopy is essenlially different than the
carlier heal pulse analysis [6, 7], which both relied on
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an « priori form of the spectrum (e.g. the Planck
radiation model), and yielded the power dependence
of the mean phonon frequency rather than the true
spectrum al a given emission power. On the other
hand, the X-ray probe [4] or the spin-phonon spectro-
meter [8] which were also used to measure phonon
distributions, are not readily applicable to transient
analysis.

The most commonly used generators of high-
frequency phonons are metallic films driven by
electrical (or laser) pulses [1]. These incoherent
broadband sources are relerred to as Joule emitters.
Although they are surpassed in many respects by the
newly developed quasi-monochromatic sources they
were studied first for convenience.

We performed detailed measurements of the heat-
pulse attenuation in indium antimonide crystals
representing a wide variety of dopings (10" to
10! electrons per ¢m?). Section 2 outlines the ele-
mentary theory of the electron-phonon interaction.
Heat pulse methods are described in section 3, with
emphasis on the generation problem, while section 4
deals with special topics associated with crystalline
anisotropy. Fundamental tests of the electron-phonon
theory [3, 5] are reviewed in section 5. Then, (section 6),
the new attenuation experiments are presented. Atten-
tion is drawn to the care needed for obtaining sigii-
ficant quantitative results. Finally, the Joule emission
spectra derived by means of the 2 &y spectroscopy are
discussed and compared to the presently available
theories of phonon emission (section 7). An appli-
cation to thin-film resonances is also proposed.

2. The interaction of conduction electrons with
acoustical phonons. — The electron-phonon interac-
tion features a wide variety of behaviours according
to the electron concentration (from the Maxwellian
to the degenerate case) and the frequency of the
phonons involved. Fortunately, the situation we are
dealing with lends itself to a simple, though accurate
enough, picture. On the one hand, thermal phonons at
liquid helium temperatures still belong to the domain
of long waves. On the other hand, they have high
cnough energies that both criteria ¢/ > 1 and wt > 1,
where / and t are the electronic mean free path and
lifetime respectively and w the phonon angular fre-
quency, are fulfilled, so that the quantum treatment
of the interaction is adequate.

2.1 MATRIX ELEMENTS. — The conduction band of

indium antimonide [9] is centered at k = 0 and
isotropic, The Bloch functions

Yii(r) = U (r) exp(ik.r) 2.1)

are characterized by S-symmetry in the cell-periodic
functions U, and degeneracy with respect to the
spin index +, at least for electron energies &(k) much
smaller than the gap (0.23 eV).

One distinguishes two origins of the coupling

=~ 3l b =

Ne §

hetween lattice defornations and electronic states in
HI-V semiconductors [10], The piezoelectric foree,
which arises from the polarization of the lattice under
strain, is most mmportant for the interpretiation ol
ultrasonic attenuation and amplification data. For the
phonons of comparatively high ¢icigy to be consider-
ed here. we will be mainly concerned with the short-
ranged deformation potential [11], which is wave-
mechanical in nature. In a state of unilorm strain
(strain tensor : S5, ;) both effects can be represented by
real quantities lincar m the strain, namely o piczo-
electric polarization field :

P;(piezo) = ey Sy (2.2 |

and, due to the deformation potential, an encrgy shifl
in the conduction states :
de (del) = bii Si {2.3)
The significance of b;;, whose dependence upon the
electron state is generally negligible near the center of
the Brillouin zone, is related [12] to the ground-state
cell-function UF(r). In the limit of slowly varying
strains (g < reciprocal lattice parameter), one can
use [I1, 12] the operator du(r) = b;; S;(r). where
S;(r) is the local strain, as the perturbation Hamilto-
nian causing transitions between the electronic states,
In the sume manner, the piczo-ficld is given: by
€jxr Sp(r)s
We consider transitions in which one phonon of
wavevector q and of unil polarization vector u is
absorbed. The initial and final electron wavevectors,
k and k', must satisfy the interference condition
k+q=FK (2.4
with neglect of Umklapp processes for small k and q.
Within the effective mass approximation, the matrix
clements of the equivalent potential V., and V,,
take on simple forms, without explicit dependence
upon k and k', The case of piezoelectricity was worked
out by Meijer and Polder [13] with the result :

I<k| Vpiezo(q-“)lk + ll>|2 ==

32 12 fie¥e,)? |
= e X - X
& ps q

X @Gy T, + G T T + T 0T, (2.9)

In this equation, g, is the relative permittivity, p the
mass density of the crystal, and e, is the reduced
component, P./(S,, + S,,), of the ey, tensor for the
zinc-blende structure. The u; and g; are respectively
the direction cosines of the polarization vector u and
of the wavevector ¢, measured along the basic-cube
axes, and s = s(q, u) is the corresponding velocity of
sound.

I the crystal has cubic symmetry, and provided the
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U (r) are isotropic (in r-space), the tensor b,; reduces
to a scalar. The squared matrix element has the value

i

RE;
l(k\Vdcf(q:“)|k+q>‘2: ZPS(ICOSZ ((Lu)

2.6)

from which one finds that, for longitudinal polariza-
tions, deformation-potential coupling dominates at
high frequencies. It is, besides, zero for strictly
transverse polarizations.

More complicated matrix elements obtain if the
Bloch cell-functions U, (r) either depend upon k or no
longer possess the spherical symmetry in r-space, an
assumption underlying eq. (2.6). Such a situation
occurs in InSb for conduction states of energy compa-
rable to the gap, whose admixture with the valence
states results in a partially P-like character of UE ().
The short-ranged deformation potential then admits
of transitions induced by transverse phonons as well
as of spin-fiiy transitions [10]. A numerical estimate [14]
of these effects, however, indicates that they should
indeed appear beyond the range of electron concen-
trations considered here (see § 6.1).

2.2 EVALUATION OF THE ABSORPTION RATES.
The lifetime of an acoustic phonon interacting with
a quasi-free election gas is easily calculated from
standard first-order perturbation theory [15]. If one
assumes isotropy, but not necessarily parabolicity,
of the conduction band, and defines the energy-
dependent density-of-states effective mass m by

1 1 de 2 de

el T = Rl S

the mean free path A(q, w) is given by the formula :

1

2
m
Ty X Ve |} fer g<2f  @H)

where | (g, u) |* is the squared matrix clement of the
phonon potential such as given by eq. (2.5) and (2.6).
Let us recall that piezoelectricity and deformation
potentials induced by a sinusoidal strain give additive
contributions to | ¥(q, w) |>, since there is no inter-
ference term between them [16].

Eq. (2.8) is valid for all wavevectors ¢ inscribable
in the Fermi sphere of energy & (condition of strong
degeneracy). If not, a singularity reminiscent of the
Kohn anomaly [17] is predictable when :

s s\ n dm
— — = Pl el 2
q—2kF[1 + UF+3(L‘[~) X — % dn}' (2.9)

In this equation, where v is the Fermi velocity, not
only was the inelasticity included with the texm 5[0,
but also the dependence of the effective mass (at the
Fermi level) upon the electron concentration n.
However, ve is usually much larger than the velocity
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of sound (v = 0.03 vz atn = 10" em™?), and eq. (1.1)
will be accurate enough for all cases of interest in this
work.

A remarkable aspect of eq. (2.8) is the absence of
explicit dependence upon the total number of electrons.
Clearly, this is a consequence of Fermi-Dirac statistics
at absolute zero. Al finite temperatures, the Ziman
formula taking account of emission processes [15]
provides the correct solution, valid for any degene-
racy. But, here again, this would cause negligible
corrections at helium temperatures to the simplified
result (2.8) because the Fermi level is so high in
doped InSb (gx = 500K for n = 10'7 cm™3).

The simplest way to cope with the electron-clectron
interactions is to introduce a free-electron dielectric
permeability [18] which will screen out the phonon
potentials according to :

V. A 1 .
scrcened(q l.l) e " )z (j_) (2 10)
Vg, u) U+ (qeel)”  \2 kg
1 1

-+ _xzh |l T
2 4 x 1T — x

with

F(x) =

P

The screening, or Thomas-Fermi, waveveclor, gy, is
related to the Fermi wavevevector by :

2

4 me* kg
Ly e

sy (2.11)
while the Lindhard factor F(g/2 kg) is nearly equal to 1
for ¢ < 2 kg and decreases abruptly through 1 when
g = 2 ky. The screening-enhanced mean free path
AJ(q, u, n) of a phonon interacting with an electron
gas of density n=4k/3 n* is then obtained by gather-
ing eqs. (2.5), (2.6), (2.10) into eq. (2.8) to yield :

1 A
Algun) (E ¥ Bg) 8

1

X — 2.12
(1 + Cn'PBP g™ FA g2 ky) ( )
with :
32 we? m(eyq)?
A="""_— 1%
i° g ps
X (a\ ay Ez + -";iy F]: ﬁ.\‘ + ?]: t_j,\' ﬁy)z 3
m* E2
= e GO (], W
2 wh® ps @,
C = (E)HB X 4622 7 :
m B g,

We have evaluated numerically A, with, for the
physical parameters entering eq. (2.12), the following
values : ey, = 2.13 x 10* dyne'? x cm™" for the
piezoelectric modulus [19], E, = 13 eV for the
deformation potential constant [16, 20], ¢ = 17 for
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the lattice dielectric permeability, p = 5.80 g/em’
at 7= 0. For computational convenience, we used,
for the density-of-states effective mass, an empirical
interpolating (ormula :

%— =135 x 1072 + 1.66 x 10~*[n(cm~3)]"2
(1]

(2.13)

which fits the experimental values of the literature [20,
21] to within about 2 %, throughout the concentration
range 10 t0 5 x 10'? ecm ™7,

To be specific, we considered the case of the purely
longitudinal phonon propagating along [I11] and
causing electron transitions by its screened piezo-
electric and deformation potential fields. The choice
of the corresponding velocity of sound, s=3.92 km/s,
and of the angular factors of 4 and B in eq. (2.12)
results from the work of section 4, table II. The mean
free paths, as a function of n, are plotted in figure la
(full curves) for several values of the phonon energy
(2, 4, 10 and 20 K). The dashed curves correspond to
the same calculations performed without the screening
effects included. Let us focus our attention for instance
on the full curve corresponding to an energy of 4 K :
the free path is infinite till a concentration is reached
where 2 kp = ¢. Then, at intermediate concentrations,
it stays on a plateau according to (2.8), slightly
decreasing due to the variation of the effective mass,
and eventually increases again as the screening effects
take over. For large enough energies, however,
screening is less efficient and the A (1) curve never rises.
Let us also note that the correcting factor F(g/2 ky)
introduces no more than a hardly visible rounding
of the (full) curves around the value 2 kp = ¢.

ELECTRON CONCENTRATION (em3)
]015 10!6 1017 1013 1019

2K
10+

—— Screening included

MEAN FREE PATH (millimeters)

=
Ok ___ Without screening y :
5,
o
= 7 -3
§ : 24 =16x10" cm
Lk ? J':f]!.
5 7,8 b
B5 9
= A7r /ﬁo
w
3 )
o 1 s i
A 10 15 20 25

PHONON ENERGY (lelvins)

FiG. |. — (a) Calculated mean free paths for longitudinal phonons
of energies : 2, 4, 10 and 20 K as a function of the electron concen-
tration. () Transmission factor of L phonons versus energy for
a doped sample of length 9 mm, with Rayleigh scattering included.
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An alternative way of viewing these results is shown
m figure 1h, in which the transmission lactor of a
semiconducting slab is plotied as a function ol the
phonon energy for a given value of the clectron
concentration (n=1.6x10"" em™*; cut-ofl cnergy :
10 K). We have plotied the function exp — (//A,)
taking for the propagation length /= 0.9 cm. It
illustrates the filtering function of a doped semi-
conductor : the electron gas is transparent to the
phonons such that either ¢ > 2 Ay, or, due to the
screening effects, ¢ <€ ¢y For the transmission of
the high frequency phonons, one should also take
into account the intrinsic (independent of the doping)
scattering, which, at low temperatures, is mainly
due to the isotopic distribution and contributes to the
reciprocal mean free path a term proportional o ¢,
According to thermal conductivity measurements [22],
the mean free path associated with this Rayleigh
scaltering equals 1 ecm when ¢ = 7.5 x 10" em™ !,
this value was inserted to calculate the dashed curve
in figure 15.

3. The heat pulse method. — 3.1 GrNErAL DS
CRIPTION. — The heat-pulse configuration derives
from reference [1]. A piece of a single erystal, immersed
in liquid helium, is provided on one end with a metal
film whose mechanical vibrations (phonons) are
excited by short electrical pulses (typically |W
during 1077 s). These, once transmitted to the
crystal, divide into several wave-fronts, one for each
polarization, and travel with little diffusion. They arc
detected at the other end by a temperature-dependent
resistor. For optimum response, the phonon emiller
and detector are thin metal films fabricated by vacuum
evaporation.

The task of determining the generated frequency
spectrum is a difficult one, either theoretically or
experimentally. One has to analyze the creation,
possibly dependent upon the film thickness, of the
phonons generated by the electron current, and their
transmission at the solid-solid interface, the physical
structure of which is not well known on a microscopic
scale (let us recall that a typical phonon wavelength
is 100 A). A convenient assumption [l] is that the
emitter film is heated up to a certain temperature 7,
above the substrate temperature Ty and radiates
phonon with a power spectrum P(g) :

P(q) e qa[Nq(Tmu) -

, -1
v~ [enff) - |
\B .

which has the Planck form. Power is radiated at the
total rate :

N(Ty)] 3.1

-~ with

Q = na(TA — T (3.2)
cm 0
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where ¢ is the Stefan constant appropriale to phonon
1 [

emission, Viz.
1
eaidh sl 1 -
SL SgT

and 5 (0 < i < 1) a mean coefficient which measures
the acoustic mismatch between the metal film and the
substrate [23]. sy, Sgp Ssr represent the velocities of
sound in the emitter film corresponding respectively
to the longitudinal, fast transverse and slow transverse
polarizations. This model is referred to as the black-
body radiation model, corrected for the acoustic
mismatch.

More recent calculations [24] take into account the
finite value of the phonon decay time 7, _ (), limited
by the electrons in the emitter, with respect to the
escape time 7, from the film. Unlike the electrons,
which arc heated up to a (power-dependent) tempe-
rature T,, the phonon distribution can not be cha-
racterized by a single temperature, As compared to
the blackbody model, for which t,_,, < t,, whatever
g, the spectrum here obtained looks closer to that
primarily generated by the Joule effect. The main
difficulty associated with this model is obviously
to assign definite values to the parameters 7, and

n? ky

120 #°

2
SET

(3.3)

ag

A

Pprevious experimental tests of the theory have been
of two kinds. Firstly, if one admits the validity of some
radiation model (blackbody for instance), the para-
meter T,,, as determined by eq. (3.2), can be checked
against a direct measurement of the film temperature.
This measurement was done [23, 25] by monitoring
the transient resistance of the film during the appli-
cation of the pulse. The results for several cases of
solid-solid interfaces support the blackbody model
corrected for the acoustic mismatch., However, in the
range of moderate input powers (7, < 10 K), the
transient measurements of resistance deviations are
not reliable and no conclusion can be drawn.

A more sensitive method consists’in probing the
spectrum emitted into the substrate with resonant
scatterers. Thus, the heat-pulse attenuation by the
vibronic levels (250 GHz) of V*** in Al,O, and its
power dependence were found to be consistent with
the blackbody model [6]. Tunability was achieved
thanks to the paramagnetic Fe*™ ions in MgO;
there, the importance of the interfacial acoustic
mismatch in determining 7., was recognized [7].
However, due to the limited accuracy of heat pulse
measurements, heavy concentrations of scatterers
were taken to obtain sensible attenuation (up to 50 %),
thus resulting in a large effective bandwidth of the
transmission medium. Besides, by finely monitoring
the dichroism of Tm* ™" ions in SrF,, other workers
could preserve the narrow bandwidth of the spin-
phonon system [8], and present the phonon densities
as a function of the frequency. The data agree well
with the blackbody assumption, although direct
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comparison with others is impossible since the gene-
rator was nof in intimate contact with the substrate,
but rather bonded by glue.

For most experiments, we used bolometric phonon
detectors made of superconducting films (Sn, Al)
working at their transition temperature [ When
a frequency discriminator was required (see section 5),
the heat pulse signals were detected by superconduct-
ing tunnel junctions [2, 26].

3.2 EXPERIMENTAL TECHNIQUES. — The InSb sam-
ples were tellurium doped single crystals. They were
K-ray oriented along a symmetry direction (£ I
degree), and cut with a spark crosion machine. Then,
they were laid on a fine cloth bathed in an alumina
suspension (down to 200 A) and set into gentle motion
on a special vibrating machine (Wirtz). It is clear
that the mode of preparation, either sandblasting,
polishing, etching or cleaving, has consequences on
the phonon properties at the surface. However, the
quality of the polish attainable with our means was
not found to alter significantly the heat pulse ampli-
tude measurements.

Insulation of both ends of the crystals was made by
vacuum deposition around 107° torr of a Pyrex
layer, 8 000 A thick on the emitter side, 4 000 A thick
on the detector side. Care was taken to fabricate the
thin films in the same conditions of evaporation rates
and thicknesses for all the samples to permit compa-
risons. The SiO powder was thoroughly degased
in its tungsten crucible during about 15 min., each
time, before deposition. The emitter (gold : 400 A)
and the detector (most often, tin : 2000 A), were
evaporated along the shape of a coil (overall area :
[.5 x 1.5 mm?). They were then connected to the
electrical circuits by short silver leads (diameter :
0.1 mm) stuck with a suspension of silver powder.
The transducers (emitter and detector) has their size
minimized because they form through the SiO layer
a non-negligible capacitive shunt to the earthed
sample. This precaution proved very important in
accurate time-of-flight measurements [5, 38]. Finally,
the two sides of the sample were separated by an
aluminum foil to screen out the initial electromagnetic
feedthrough.

The instrumental set-up is the standard one. A fast
generator delivers electrical pulses of up to 1 A to
the emitter gold film. For quantitative comparisons
between two different samples, the duration and
power of the input pulses have to be carefully adjusted
by appropriate pulse techniques. This is necessary
for two reasons : the random values of the emitter
impedances (- 10 % around 50 Q), and the fact that
one is usually considering response signals which
have not reached the steady state. The bolometer
signals are sent to a wide-band amplifier (Keithley :
Type 107) through a 50 Q coaxial system, and then
fed into a boxcar integrator (P.A.R. 160) whose
output is plotted as a function of the time. For the
same teason as before, the boxcar aperture was kept
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constant (25 us). All data were finally extracted from
the complete paper recordings of the bolometer
signals. Possible shifts of the baseline or large fluc-
tuations of various origins are thus readily recognized.
Provided these natural prescriptions are observed,
the reproducibility of the relative (longitudinal over
transverse) amplitude measurements, on a given
sample, is better than usually quoted, and ranges
within 5% for one experiment to the other.

The use of tin bolometers at their superconducting
transition was possible from 3.7 K down to 1.25 K
thanks to a mechanical pumping system (Alcatel :
220 m?®/hour), with a magnetic field to tune the
transition temperature. The field, applied parallel
to the films, was produced by superconducting coils
and used for the regulation. Field control rather
than temperature control proved easier in operation.
In the transition, the temperature coefficient of the
bolometer resistance (R ™! dR/dT =~ 5), of about
20 mV per kelvin, is not a perfectly reproducible
parameter. This is a serious limitation ol the heat
pulse method in general, but a procedure such as
that described in paragraph 5.1 can overcome this
difficulty.

4. Consideration of acoustic anisotropy. — The dis-
persion relations of low frequency acoustic waves
in a crystal of cubic symmetry (InSb) are entirely
specified by the set of the three second-order elastic
constant C,;, C;,, C,4, and the mass density p
(p = 5.80 g/cm® in InSb at 0 K). For a given wave-
vector q, of director cosines q,, 4,, q,, the polarizations
of the normal modes are the eigenvectors of the
matrix [27, 28] :

Kg: 4.4, 4.7
41, Kiy 4,4 4.1
.—éz qx az Z"y K _3

where K = (Cll - C44)/(C12 =+ C44). The phasc
velocities (s) are related to the cotresponding eigen-
values (r) by :

ps? = Cyy + (Cip + Cpa) 1. 4.2)

The normal modes propagating along the symmetry
directions are either purely longitudinal or purely
transverse, with degeneracy of the transverse modes
along [100] and [111]. For q along [110], the two
transverse modes, referred to as FT (fast transverse)
and ST (slow transverse), are polarized respectively
along [001] and [110].

The heat pulse method enables one to visualize
the acoustic anisotropy straightforwardly. A pure
InSb crystal was cut fo almost equal lengths
(1.85 + 0.05 cm) along the symmetry directions and
heat pulses (Fig. 2) were detected by superconducting
bolometers. We shall now use these plots to determine
the elastic constants.

w 3} f =

ACOUSTIC ANISOTROPY

Input
current
1001
(ol
5
[
N Y
|
] I 1 1
0 5 10 15

TIME ( microsecond )

FiG. 2. — Heat pulse signals detected after approximately equal

propagation lengths (1.85 4 0.05 cm) along the principal directions

of a pure InSb single crystal. Horizontal time seale corresponds 1o
the [111] experiment (length : 1.875 ¢m).

The relationship of ps® to the elastic constants
according to eq. (4.2) are recalled for the principal
modes in the second column of table 1. In the fourth

TasLE 1

Velocities of sound (s) computed from eq. (4.3), and
measured heat-pulse velocities (Vy,.), in km/s -

Made ps? (theory) s P

L Ci, 3475 3.49

[100] {'r Cas 2335 2,345

L. (Cyy + Cpa +2C)2 3.835 3.85

[110]< FT Cuy 2.335 2.345

ST (Ciy — Ci2)2 1.680 1.67

i dL (Ciy +2C,, +4C)3 3945 3,92

Ay (Ciy = Cia + Cad)f3 1.920 1.87
column, the measurements of heat-pulse velocities

are reported. Then, a set of elastic constants was
sought in order that the computed values of s (third
column) fit the measured values (for reasons to be
developed soon, along [111], we put the transverse
polarizations from this comparison). The best agree-
ment was obtained with the following choice (in
units of 10'? dynes/cm'/?) :

C,, = 0.700
C,, = 0373 (4.3)
Cy = 0316,
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Potter’s ultrasonic measurements [29], extrapolated
to zero K, gave respectively : (0.666), (0.335) and
(0.314). Those more recently of Slutsky and Gar-
land [30] gave : (0.6918), (0.3788) and (0.313 2),
in much closer agreement with the values reported
here.

The transit times of the heat pulses could be measur-
ed with an accuracy of 0.5 %, while the uncertainty
of sample length and of time-base linearity (Boxcar
time-base was calibrated against a synthetized 2 MHz
sine-wave) were of the same order. Since our measure-
ments were ropeated many times, we think that
results (4.3) cun be credited better than 1 4 accuracy.
On the other hand, internal consistency of the heat-
pulse results can be checked by noting that 6 inde-
pendent velocity measurements (the 7 polarization
along [111] still being discarded) can be accounted for
within 0.6 % in terms of only three parameters.

Since the bolometer is a quadratic detector, the
line joining it to the emitter defines a ray or energy
direction 1. ‘her than a g-direction. Energy propaga-
tion is governed by the group-velocity :

4.4)

which differs from the phase velocity s = wq/g* except
in symmetry directions. The acoustic anisotropy of
a crystal is best described by the wave-surface [28],
locus of s(q), and its inverse, the slowness surlace.
Both are separable into three sheets, one per pola-
rization. Differenciation of g/m(q) with respect to g,
plus scalar multiplication by v yields a factor
w — q.(dw/dg) which is zero whenever the propor-
tionality relation between w and |q| holds, that is
for long waves. As a result, v is normal to the slowness
surface and its amplitude satisfies :

s(q) = | v(q) | cos (g, v) .

In a cubic crystal, the group velocities ate also related
to the eigenvalues of (4.1) by the useful Musgrave
formula [28] :

.5)

=2
po @ s@) = Coa T+ oz + Codr == (4.0
where o indexes the cariesian components of v, g/ | q |,
and u along the cube axes.

The section of the wave surface (full curves) and
of the slowness surface (dotted curves) by a (110)
plane are drawn in figure 3. Numerical computation
with the values (4.3), and plotting, were performed
by a 9 810 A Hewlett-Packard programmable calcu-
lator. The analytical problem is rendered easy because,
in the eigenvalue equation, the term corresponding
to the [110] polarization T, factorizes out (ils slowness
curveis an ellipse).

The g-vectors giving energy propagation along
the [I11] direction, which was given the greatest
attention in this work, were found by searching in
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Velocity curves
......... Slowness curyes

w [001]
/
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]

VELOCITY (km /s)

FiG. 3. — Computer plot of the interscctions of the velocity and

slowness surlaces by a (110) plane in reciprocal space. Phonons

contributing to the 7" heat pulse along [111] arise {rom the double

arrows marked 7', polarized in the (110) plane, and T, polarized
along [110].

successive approximations the points of the slowness
surface whose normals point to that direction. These
are indicated by the double arrows noted L, and T
and T, (off-axis), in figure 3. This exhausts all the
possibilities since the points out of the (lTO)_plane
are located in the equivalent planes (101) and (011) [31].
It is seen that the group-velocities of 7' and T,
resulting from eq. (4.6) are not equal to s along [111].
If we come back to table I, we note that the measured
velocity of the T pulse along [111], 1.87 km/s, is very
close to the largest group-velocity (1.878 km/s calcu-
lated for the T mode). Unfortunately, it was not
possible experimentally to separate the arrival of
the two transverse modes.

Figure 3 also teaches us, at least qualitatively,
how much amplitude must be expected for each
polarization. For instance, the ST heat pulse propa-
gating along [110] originates from the sharp tip of the
slowness ellipse, while the FT pulse comes from ¢
vectors as far as 23.6 degrees from the [110] axis.
This enhancement of anisotropy, or self-focusing
effect, is responsible for the very large amplitude
ratio FT/ST observed in figure 2. The striking diffe-
rence between the heat-pulse signals propagating
along [100] and [111] can be explained on the same
basis.

Our aim is finally to compute the interaction matrix
elements, for which purpose we need to know the
exacl polarizations associated with each mode. For
q along [111], we first remark that the group velocity
of the £ mode is parallel to g : in effect, the transverse
modes are degenerate and this is possible only if their
eigenspace is orthogonal to [111] due to the third-
order symmelry of the cube. The 7" modes are thus
purely transverse and consequently also the L mode.
The equality (and parallelism) of v (longitudinal)
to the phase velocity then follows. On the contrary,
T, and T, are nol pure transverse. The relevant
parameters, as well as the angular factors of the
squared matrix elements (2.5) and (2.6), are listed
in table II.
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Tansee 11

Angular factors of the matrix elements for phonon absorption.
v is the group-velocity in the [111] direction. X is for cyclic permuiation

Mode 0 (degrees) v (km/s) u,
L 35.26 3.945 11./3
T 42.87 1.878 0.459
f 20.10 1.833 1//2

We notice that the T, mode polarized in the (110)
plane has a slight longitudinal component which,
however, makes a negligible contribution to the
deformation potential interaction. The piezoelectric
attenuation can be ignored as well. Since the T,
mode is not coupled at all, this confirms the previous
assertion that 7' waves do not interact with the elec-
trons, either by deformation potential or by piezo-
electric coupling. For the L mode, one has to take
both couplings into account as it was done in sec-
tion 2 (Fig. 1).

5. Illustration of the theory. — Through simple-
minded heat-pulse experiments, some salient features
of the theory are accessible, for one disposes of
generators of high-frequency phonons (the Joule
emitters), of a polarizer (time-of-flight separation
of the modes) and of frequency discriminators (super-
conducting tunnel junctions).

5.1 SELECTIVE COUPLING OF THE LONGITUDINAL

Mopes [3], [32]. — The statement that transverse
phonons are not attenuated :
ar(g) =0 (5.1)

by the electrons in a semiconductor results from the
deformation potential assumption. It is far from
general, however, in a real crystal, even of the cubic
symmetry, owing to the complexity of the band
structure, but it is true at high phonon frequencies in
n-type ITI-V materials (see section 2). If the phonon
frequency is too low, the deformation potential
coupling may be overpowered by the piezoelectric
effects and eq. (5.1) will not hold true. This was the
case for the attenuation of 9 GHz hypersonic waves
in InSb [33] and also for the acousto-electric ampli-
fication of up to 150 GHz phonons in GaAs [4],
where piezoelectricity is particularly strong. In InSb,
the deformation potential interaction dominates [16]
above 20 GHz (or 1 K) so that (5.1) can be tested
with thermal phonons. For the direction of propa-
gation we chose, with energy velocity along [111],
the mean free path of 7" waves limited by the electrons
should, according to table II, be of at least 10 cm
whatever the frequency. Therefore, the attenuation
of T waves by electrons is negligible on our scale.
The heat-pulse signals displayed in figure 4 corres-
pond to a set of samples of widely different concen-

=i

1//3

i

y " cos? (g, u)

(X4, q,70.)

1//3 | 13
0459 - 0.76 0.001 8 0.014
~1//2 0 0 0

trations. Increasing the doping causes a strong
reduction of the L pulses (compared to the 7 pulses).
The true nature of this effect may be worth reminding,
It is not the result of an increased attenuation cocl-
ficient o, since, to a large extent, this quantity is
independent of n as previously noted. Rather, as 2 A&,
proceeds across the phonon spectrum (sce inset ol
Fig. 4), a smaller and smaller part of the broadbuand
phonon source is selected.

InShb [
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FiG. 4. — Boxcar tracings of L and T heat pulses detected by a Lin

bolometer, with 7 amplitudes approximately normalized. Input

power : 60 W/em?; duration : 1077 s. Inset explains the gradual L
attenuation as 2 ky proceeds into the phonon spectrum,

This experiment shows clearly that o« » o But
it is not suited to verify eq. (5.1) in an absolute man-
ner, because the thin-film detectors do not have
reproducible sensitivities [3], even when [abricated
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in identical conditions. Calibrating the bolometers
was therefore necessary for this and future appli-
cations. Pulses of second sound in the surrounding
helium bath (1.25 K) served this purpose.

According to the arrangement of figure 5, two
samples are examined at the same time. Their bolo-

B £

Ey B B

htium bath

n=65110' en?

8,=67510"7 e

FiG. 5. — Insct : symmetric arrangement of two InSb samples of
concentrations n, and n,. Bqual second sound pulses emitted

into the helium bath by the source R give on the bolomelers B,
and B, the responses 55, and SS, (the time shift between them has

no direct meaning). Ly, T; and L,, T, are the responses o equal
heat pulses emitted by E, and £, respectively, and travelling in the
InSb samples.

meters B, and B, are placed in front and at an equal
distance (9.5 + 0.1 mm) from a thin-film rod resistor,
source of a second-sound (SS) pulse. This signal is
detected by the superconducting bolometers (S5,
and SS;) as well as the usual heat pulses having
travelled in the InSb crystals, The responses S8,
and SS,, which, by symmetry, correspond to the same
temperature excursion, give a measure of the sensi-
tivity of each detector. This calibration method
(for details, see [32]) seems to the authors more accu-
rate than a measurement of the temperature coef-
ficient of the bolometers. Now, with reference to the
SS pulses, we note that the 7 pulses for two InSh
samples of quite different dopings are equal, which
indicates a strict observance of the selection rule
ar = 0. While strongly suggested by theory, this
result is not trivial in two respects :

(i) We do not know of any previous clearcut
experimental proof. As we mentioned previously,
it has not been possible to reach the deformation
potential range with coherently generated phonons.
On the other hand, the fitting of & and o to thermal
conductivity data [34] for instance is a rather indirect
way to attack this problem.

(i) It shows that impurities in concentration of up
to 6.7 x 107 cm™* produce negligible phonon atle-
nuation as compared to intrinsic (isotope) scatterers.
The same conclusion was reached thanks to a detailed
study of the heat conductivity in InSb as a function
of the doping and of the compensation [35]. This
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consideration will be of primary importance in further
measurements (o follow, where the T pulses will serve
as calibrators of the heat-pulse signals.

5.2 FERMI-SURFACE CUT-OFF. — In order to examine
the frequency dependence of the attenu:lion coef-
ficient oy, we used superconducting tunnel junctions.
These thin-film devices [26] detect only the phonons
of energy larger than the superconducting gap
2424 = 1.145 meV for tin at 1.25 K). Consider
the L energy spectrum (Fig. 6, inset) emitted by the
gold film at a given input power. Only the shaded area

5 | 2 5 2kg(I0%en™)
T T T J. T T
2l
T
—
3 5
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I T
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4
2 {13407 l -b-
E 00 8 o o 00
e 45 ° g ° .
o & — 1
= 4 H theary &
L] ol -
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= . &5 184107
<t 350 ;) 145
= i
g | go 24, (tin)
o b
1 1 L 8.4 1 1 1 1

8 9 10 N 12 13 1 15
SUPERCONDUCTING  GAP (kelvins )

Fig. 6. — Inset : in the transmiited spectrum, all phenons above

2 kg are present, but only those of energy = 2 A are detected by the

tin tunnel junction. (4) Ratio of the L and T signals as a function

of the electron concentration #; power : 4 W/em?, (b) L/T for two

n-type crystals of InSb and GaSb as a function of the superconduct-
ing gap tuned by a magnetic field.

above 2 4 is detected by the tin diode, while filtering
by the electrons limit the low-frequency side at 2 kg,
according to eq. (1.1). Thus, a Kohn-anomaly of the
detected signal is expected to appear. when :

fis x 2 k=24, (5.2)

There are several ways of fulfilling this condition :

(i) If the electron concentration is increased from
low values, the detectable phonons (figs > 2 4)
are untouched, ie., the L detected signal remains
constant, until n reaches the critical value (marked
by a dolted line in figure 64) such that eq. (5.2) 18
satisfied. Then, the signal goes decreasing as the doped
samples transmit fewer and fewer detectable phonons.
The singularity one observes is quite of the same
origin as the Kohn effect reported in the phonon
dispersion relations of metals [17, 36], but here
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concerns phonon lifetimes rather than phonon ener-
gies.

(it) The energy gap of the detecting junctions can be
tuned by application of a magnetic field. We operated
on samples having an L phonon energy at 2 k. smaller
than the gap 2 4, of tin in zero field. In a field () the
gap 2 A(H) is swept to lower values. Therefore, the
detected signal should at first be regular, then present
a singularity and be regular again. This is indeed the
behaviour exhibited in figure 60 by the two samples
of InSb (n = 1.3 x 107 ecm™?) and GaSb

(n=18 x 10" cm™3),

The location of the singularity is moreover in agree-
ment with the theoretical values of » being determined
by Hall effect measurements (for a fuller description
of this experiment, see ref. [5]).

Let us remark that in heat-conductivity measu-
rements, where the mean phonon frequency is tuned
by varying the temperature, the Fermi-surface cut-off
does not usually show [35], except, to a certain exient,
in heavily doped p-type samples [37]. Here, the cut-off
appears distinctly because a frequency discriminator is
available in the thermal range. ‘

5.3 SCREENING EFFECTS. — The consequences of
static screening were calculated in section 2. From
eq. (2.10), they are prominent on long waves. As a
result (see inset of Fig. 7, which is an adaptation
of Fig. 1b), two phonon windows appear in the
absorption spectium (g < grp, the screening para-

meter, and g > 2 kg). For sufficiently high concen-

trations, these two groups of phonons will have, on
account of chromatic dispersion, distinct velocities
of propagation, whose resolution is within the capabi-
lities of heat pulse-techniques [38].

InSb  n=1.0x10%%n"

28(H)

L SPECTRUM

DETECTOR _SIGNAL

F1G. 7. — Heat pulse signals along [111] for a heavily doped sample

(length : 2.14 mm) detected by a tin bolometer (B trace), by a tin

tunnel junction, J,, and the same junction in a magnetic field, J(H).

Note the dispersion effects and the structure appearing on the (B)

longitudinal signal due to the screened low-frequency phonons

(g < gqyg)- Inset shows the two groups of transmitted phonons
g < grpand g > 2 kg.
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Figure 7 shows the signals detected after propaga-
tion in a heavily doped samiple (n=1.0x 10'? cm™ ?)
for which g = 2.6 x 10° em™! and

2kp=133x 107cm™".

Three traces are present : B wus measured by a tin
bolometer, J;, with an Sn/Sn oxide/Sn tunnel junction
and J(H) was taken with the same diode tuned by a
small magnetic field. The dispersion effects are quite
apparent on the 7 signals : the junction signal J,
is delayed compared (o the B signal because the group
velocity of 2 4, phonons is smaller than the velocity
of sound measured by B. Lowering the gap by a
magnetic field, as in J(#), causes a shift of the heat
pulse towards shorter times. On the other hand,
the L bolometer signal reveals a rather peculiar
structure in that it reflects the composition of the
transmitted L spectrum. The former peak is ascribable
to low frequencies (g < gpy) since it has no equivalent
in the junction signals, while the following hump
would correspond to the phonons (¢ > 24y) of
much higher frequency (> 830 GHz), and of smaller
velocity. The delay expected for the latter due to
dispersion is of the right order of magnitude (~ 5%,
of the transll time). The stability in arrival time of
the junction signal J(H) as the gap is moved is a
further indication that the L speclrum contains a
void due to electronic absorption, More thorough
discussion of these curves will not be pursued in this
work (for complements, see ref. [5]).

6. « 2 kyp» spectroscopy of a heat pulse. — 6.1
According to the principle introduced in section 1,
the gradual attenuation of a heat pulse with increasing
carrier concentration realizes an absorption analysis
of its power spectrum, Only the L heat pulse can be
studied this way, since T' phonons are not coupled
to the electrons (cf. eq. (5.1)). The cut-off energy in a
sample is defined by the value of 2 Jfikys with
ke = (3 n* n)'7?; its numerical relation to n is shown
in table IIT (the velocity of an L mode propagating
along [111] has been taken equal to 3.92 km/s).

The attennation experiments were performed on a
series of sainples whose concentrations, as obtained
by Hall effect measurements, ranged from 1.9 x 10'*

TABLE I1I-

Correspondence of the electron concentration n io
the cut-off wavevector 2 kg and cut-off energy 2 likp s,
expressed in kelvins (1 K oo 20.7 GHz).

nfem ™3 2 kg/108 cm ™1 2 likp sky 'K
104 0.29 0.85
1013 0.62 1.85
106 1.33 4.0
107 2.87 8.5
1018 6.19 18.5
109 13.33 40
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to 2.0 x 10'® em™3 A typical set of bolometer
signals was shown in figure 4. The swmnples had similar
lengths, between 6.0 and 9.2 mm; this is necessary
because it is observed that the ratio L/7 is a slightly
varying function of the length in pure samples
(intrinsic diffusion has not the same result on the L
and T heat pulses).

An absolute attenuation measurement along the
lines described in paragraph 5.1 would be too labo-
rious to apply on a number of samples, But, both on
theoretical and experimental grounds, it can be taken
as granted that the transmission of the T"phonons is not
affected by the doping. Thus, the L pulse behaviour
will be estimated from the variation of the L over T
ratio. As an example, figure 8 is a plot as a function
of 2 kg of the L|T pealk amplitudes oblained for a
power incident on the emitter of 0.6 W or 60 W/cm?,
and a vulse duration of 1077 s. The horizontal bars
representative of each sample have the width which
corresponds to the extreme values of # measured in
several paris of the primitive crystal (the typical
concentration inhomogeneity over one centimeter is
< 20 %, but in one case, rather exceptional, and not
very useful for our purposes). Among the samples
investigated, one was discarded because il gave
inconsistent, still not understood, results. Under this
restriction, a smooth curve can be (raced through
all the experimental results.

A A
hd®  10° 1?7 tlna n(en?)
LI

o
T
\
g

L SPECTRUM

L SPECTRAL POWER
o w = v

L/T _RATIO_ ano

5 0 15
CUTOFF (q=2k) ENERGY ( kelvins )

FiG. 8. — Heavy bars : experimental L/7 ratios vs. 2 kg (in units ol
equivalent phonon energy). The continuous line through these bars
was computed, with screening eflects included, assuming the speceral
distribution shown as a dashed line. Heavy curve : L speclrum
deduced by simple derivation of L/T, according to eq. (6.3).

The main feature of the L/T behaviour is the gradual
decrease accompanying the enlarging of the Fermi
sphere and to the utilization of which we will come
back to soon. Next, above a certain concenfration
of about 2 to 3 x 10'7 cm™3, the L pulse reappears
stronger. This upward bending, which was nof
observed with the superconducting tin diode (Fig. 6a),
is readily attributed to the reappearance of the low-
frequency modes and can be accounted for by the

PHONON-ELECTRON INTERACTION
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sereening cilects, We remember from figure le that L
phonons in the range 0-3 K have free paths which
increase with the electron concentration and attain
several millimeters when ¢ > ¢. Indeed, the coniri-
bution of these low-frequency (L.F.) modes to L/T
(dashed curve in Fig. 8) is seen to be in order of
magnitude agreement with the experiment (for this
calculation, the distribution funciion P, (g) derived
in the next paragraph was assumed).

A special mention is deserved by the heavily doped
sample (n = 1.0 x 10'° em™7) which was presented
in paragraph 5.3 showing important screening effects.
It is not represented here; its L/7T ratio would produce
the data of figure 8 very far in 2 k. space, consistently
with the calculated screening effect on L.F. waves.
However, this sample had to be cut to a shorter
length (2.1 mm) than the others because, for the same
length, the heat pulses were observed to be wider —
more diffuse. Furthermore, at this doping, the concen-
tration of electrons might well be in the range where
the partial P-nature of the conduction states creates
a possibility of scattering of T waves (se¢ § 2.1 in fine).
Therefore, this sample will not serve any further for
spectrum determination.

6.2 DERIVATION OF THE L POWER SPECTRUM. —
Let P,(g) be the power spectrum incident on the
detector i the absence of electrons. Two separale
contributions add up to the transmitted signal in a
doped crystal, These are the high frequency part :

J Pi(g) dg (6.1)
Zky
and the low-frequency (LF) part :
dTF
J Pig) eI dg (6.2)
0

where [ is the sample length and A, is the mean free
path for the screened electron-phonon interaction
given by eq. (2.12). In eq. (6.2), the screening para-
meter gy (= 0.62 x 10 em™" for n = 10" cm™?)
is used as a practical upper limit of integration (let
us recall that grp < 2 kg).

It will be assumed throughout that P,(g), and
similarly the spectrum of transverse phonons, are the
same [rom sample to sample or, in other words, that
the dopant impurities introduce no additional scatter-
ing by themselves. This assumption should not be
understood as an ad hoc simplification of the problem.
Rather it is based on the analysis of paragraph 5.1,
which showed the transmission of 7' phonons to be
independent of the doping up to 5 x 107 em™3 at
least. On the other hand, it is generally accepted that,
at a given frequency, L waves are not more sensilive
to defect scattering than 7' waves.

Concerning the LF contribution to the transmitted L
pulse, we note from figure & that the L bolometer
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signal decreases as low as 10 9 of the original value
in a pure sample, which binds the LF contribution to
less than those 10 %, 1t will then be reasonable in a
first step to consider the contribu tion (6. 1) alone, with
neglect of the LF phonons. The contribution (6.2)
will be later introduced as a correction.

The spectral density P,(g) is proportional to the
decremental variation of the L total power between
two adjacent frequencies. In practice, according to
eq. (6.1), it is given by the derivative :

d(L/T)

P oL — =7 .
l(q) d(2 kF) —

(6.3)

The result of such a differentiation is represented as a
heavy line in figure 8. No procedure more sophisti-
cated than a graphical determination of the slopes
was applied, thanks to the good fitting of the experi-
mental data to a smooth curve,

Starting with this first approximation, a numerical
method including eq. (6.1) and (6.2) was developed
by using a programmable calculator. Trial forms of
P;(q) were entered as data and adjusted so as to give
for the transmitted signal the best fit to the experi-
mental points. Thus, choosing the spectral distribu-
tion shown as a dashed line leads for the transmitted L
signal to a function which, indeed, goes nicely to the
L/T data (continuous line). Furthermore, this result is
rather safe, for it is fairly sensitive to the shape of the
trial distribution.

Apart from providing more accuracy on the wings
of the L spectrum, this procedure brings only minor
improvement to the much simpler differentiation
method described earlier, so that the latter will be
preferred in the following., The main advantage of
neglecting the LF contribution is to make the electron
filter depend only upon kg, which is a universal
function of the electron concentration.

To obtain the fit between the theory and the experi-
mental L/T data (Fig. 8), the calculated transmission
curve (continuous line) was lifted by a constant
quantity, symbolized by HF in the right corner of the
figure, which we attribute to a background of scattered
high-frequency phonons (> 20 K). The main defence
for this assumption — which does not affect the
validity of the differentiation method — rests in its
smallness (~ 7% of the L signal in the undoped
crystal). It is also compatible with other evidences
as will be discussed in paragraph 7.1.

6.3 DEPENDENCE UPON POWER AND DURATION OF
THE INPUT PULSE. — We have determined the spectral
distribution of the L heat pulse for several input
powers 0 in the range 10 to 500 W/cm?® applied to the
emitter gold film. The results are reported in the log-
log coordinates of figure 9 where, for cach O, the
proportionality factor left undetermined by eq. (6.3)
was chosen such that the integral spectral power be
proportional to the amplitude of the derected L
signal in an undoped sample. The latter was in fact

- 37 1

JOURNAL DE PHYSIQUE

N

observed to follow approximately a Q7 dependence
rather than a linear dependence. Let us remember
at this stage that losses to the helium bath can play
an important role [23, 39] in the transfer ol energy
out of the metal film : a jump in the detected signal
versus Q occurs at around 100 W /cm? for an input
duration of 1077 s and an helium temperature of
1.25 K, corresponding to the formation of a bubble
near the hot film. The Q"7 dependence is in lacl
observed below and above this value. In any event,
one usually admits that the helium interface affects
the total power emitted into the sample, not the shape
of the spectrum.
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FiG. 9, — Log-log plot of the L frequency spectra for several input

powers. Input duration : [00 ns. Ty = 1.25 K. The vertical shills

were made to correspond to the amplitudes of the bolometer signals
in an undoped crystal.

The effect of varying the input-pulse duration was
also considered, although not in detail. Since the L
signal saturates with a characteristic time (~ 30 ns)
shorter than for the T signal (~ 200 ns), the L/T
amplitude ratio is a decreasing function of the input
duration, and this is a general result for all materials.
However, the measured spectral distribulion was
found weakly duration dependent. For instance,
increasing the pulse duration from 100 to 400 ns at
constant power (60 W/cm?) has upon the L spectrum
more or less the same consequences as changing the
input power from 60 to 200 W/ecm? for 100 ns pulses.

6.4 DEPENDENCE UPON THE SAMPLE TEMPERATURL.
— Raising the ambient temperature 7T, results in
more profound effects. The L/T amplitude ratios
taken at T, = 3.7 K, the maximum temperature
compatible with the use of superconducting tin
bolometers, are significantly smaller than at lower
temperatures for the same conditions of emission
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(Fig. 10). On the other hand, the L spectrum deduced
from these data (full curve) differs markedly from the
spectrum at 7, = 1.25 K (dashed curve) in that the
. maximum is shifted to higher energies (~ 9 K) and
low frequencies are almost absent, as indicated by the
strict constancy of L/T at both low and high dopings.
The latter fact is comforting for it tells strongly in
favour of the introduction of screened low-frequency
waves to interpret the data at T, = 1.25 K. On the
contrary, here, no reappearance of screened waves
is to be expected at high dopings, due to the shape of
the spectrum.

L SPECTRAL POWER
w =~ w o

n
T

—
T

L/T RATIO ano

1
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PHONON ENERGY  (kelvins)

(=]

FiG. 10. — (a) L/T ratio measured at T, = 3.7 K versus 2 £,
(in equivalent phonon energy/K). Input power : 60 W/em?; dura-
tion : 100 ns. (b) Derived L power spectrum. (¢) Corresponding
spectrum for Ty = 1.25 K, normalized to have an area equal to (b).

Finally, the constant background of HF phonons
in the L pulse is higher than at 7, = 1.25 K, and the
heat signals were also wider. These observations are
consistent with the idea of some temperature-depen-
dent intrinsic scattering, most likely phonon-phonon
scattering (the Debye temperature of InSb is only
130 K).

One might question the sharpness of the Fermi-
surface cut-off at non-zero temperatures since the
thermal broadening of the Fermi electrons is compa-
rable to the phonon energies of interest. But, in fact,
since the phonon energy is linear in g, and, with due
account of the condition (1.1), rather than the spread
in energy, one has to consider the spread in wave-
vectors. In relative terms, it is given by :

AR kg) 1

2 kg 2" Ty

To

—10-3 -2
/e 107° to 10

. . (6.4)

where Ty = ep/kp is the Fermi temperature and the
uncertainty A4 is related to thermal effects only. Thus,
it appears that the 2 kp cut-off remains well defined
in the whole liquid-helium temperature range.

6.5 THIN-FILM RESONANCES. — The analysis of
phonon spectra was thus far performed assuming
throughout a flat response (vs. frequency) of the
bolometers used for the detection. While it is conve-
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nient to ignore the complicated effects which may
arise at the solid-solid and solid-helium interfaces,
the phonon detection by metal films is susceptible
of a more critical analysis. For the Sn thin-films we
described in paragraph 3.2, the thickness (2 000 A)
is larger than the mean free path of thermal phonons
(~ 1000 A) in normal tin [40], and therefore no
frequency discrimination is imparted by bolometric
detection.

This conclusion would certainly not hold for much
thinner films or for maierials having a weaker electron-
phonon coupling. We undertook the same set of
experiments as described in paragraph 6.1 by using
pure aluminum bolometers (thickness : 370 A) in
which the absorption length is 5 000 A (for 5 K pho-
nons) according to transmission measurements [41].
First of all, the ratio L/T of longitudinal to transverse
peak amplitudes (see Fig. 11, lower curve) was found
to be about twice as small as that measured with a tin
bolometer, and this points to the relativity of even
such direct measurements as the ratio of different
polarizations (another value was indeed obtained
by using a lead bolometer).
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F1G. 11. — Lower graph : L/T ratio measured with an aluminum

bolometer at T, = 1.25 K. Power : 60 W/cm?; duration 100 ns.

Upper graph : derivative of the lower curve with respect to the
phonon energy, showing resonance in the metal film.

Secondly, the detected spectrum, which is the
product of the incident energy distribution — reco-
vered in principle with a tin detector — by the response
function of aluminum, presents a clear oscillatory

_structure (Fig. 11, upper curve). The minimum around

5K is the correspondent of the accident occurring
in the measured amplitude ratio L/T versus 2 ki
(lower curve). Experimental data in this region were
taken with special care and their repeatability checked

= 34 M=
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since the interpretation relies strongly on their accu-
racy. This structure can be understood as an acoustic
resonance phenomenon such as already reported [42],
taking place inside the aluminum bolometer film.
If d is the film thickness, the interval Ag between
two maxima of absorption reads

Ag = g — 85 x 105cm™!

(6.5)
_ or an equivalent energy of ~ 2.0 K for a longitudinal
phonon of velocity 6.5 km/s propagating in aluminum.
The observed spacings agree correctly with this esti-
mate which, however, the limitation of the phonon
spectrum transmitted by InSb did not allow to check
at higher orders of interference. Also significant here
is the contrast in the fringe pattern. It is not excluded
that similar interference effects exist in the emitter
film, although no evidence for that has yet been
reported.

7. Discussion of the results, — 7.1 COMPARISON
TO THE THEORETICAL MODELS. — The spectral distri-
butions of heat pulses derived in the preceding section
(see Fig. 9) are characterized, whatever the input
power, -by a maximum around 7 K, equivalent to a
pulse temperature of about 2 K, and a rather rapid
drop above 12 K. These numbers are well below those
predicted by any model of Joule emission. If we were
to reconcile our results with theory, we should allow
for a strong alteration of the heat pulse in the course
of its propagation through the samples, for which
the scattering of high-frequency modes by lattice
defects (isotopes) provides the most likely explana-
tion.

With this in mind, we plotted in figure 12 the
experimentally derived spectra Pi(q) at T, = 1.25 K
in front of the Planck spectra (dotted lines) corres-
ponding to the same input powers. The pulse tempe-

L POWER SPECTRUM

& ; ; S . "
5 10 15 20 25
PHONON ENERGY ( kelvins )
Fi1G. 12. — Comparison of the experimental spectra ( ) with the
blackbody spectra (..... ), corrected for volume scattering (----).

T, = 1.25 K ; pulse duration : 100 ns. The set of curves (a) corres-
ponds to a power of 20 Wjcm? (T, = 2.8 K), while the (b) sc
corresponds to 60 W/em? (T, = 3.7 K).
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ratures were cstimated by assuming perfect acoustic
match for simplicity (4 = 1 in eq. (3.2)). These spectra
can only be plotted within a multiplication factor
since the sensitivity of the bolometers is not absolu-
tely calibrated. Therelore, this factor, — the same

for the different powers — was cliosen such that the

Planck spectra fit correctly the experimental results
at low frequencies. The disagreement at higher
frequencies is patent. Then, an intrinsic — independent
of the doping — mean free path of the form :

A, (cm) = (%) x (1 cm) 7.1

was imposed upon the blackbody spectra and a fit
io P.(¢q) was searched by varying the parameters
and ¢, The dashed curves of figure 12 thus result
from the choice :

o =28 7.2)
g =30x 10cm™! [~ .

Consideration of the experimental spectra ul cither
different input powers or at a different lattice tempe-
rature (7, = 3.7 K) leads to only small deviations
(¢ = 2.8 + 0.2) around these values, which may
therefore be regarded as well determined. The other
way rounid, the high-frequency attenuation is so
strong that the present best-fitting procedure will
not provide a sensitive test of the generated spectrum
itself, and cannot serve the purpose of discriminating
between the different theories of Joule emission.

From thermal conductivity measurements as a
function of temperature [22], the Rayleigh (o = 4)
scattering was characterized by a wavevector
g, = 7.4 x 10° cm™', leading to an attenuation
weaker than implied by eq. (7.2). However, both
determinations should not be strictly compared since
such processes as phonon-phonon collisions were
substracted from the thermal resistivity to yield the
Rayleigh scattering, whereas eq. (7.2) is an overall
estimate. Another point is that thermal conductivity
refers to a steady state of quasi-equilibrium (small
temperature gradients), different from the heat-
pulse situation.

We shall now attempt to interpret some gross
experimental facts within the framework of an effective
pulse temperature model plus an intrinsic scattering
of the type represented by eq. (7.1).

— The measured temperature excursion of the
bolometer under a given phonon radiation is about
one hundred times smaller than expected from the
specific heat content and relaxation time (~ 20 ns) of
the bolometer film. The difference between the
blackbody spectrum and the transmitted spectrum
(dashed curve in Fig. 12) accounts for part of this
observation. The rest may be found in the efficiency
of the bolometer itself, and in losses to the helium
bath.
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—_ The less-than-linear dependence (§ 6.3) ol the
bolometer signal upon the inpul power resulis from
the shift of the phonon spectrum towards high
frequencies.

— The rather slow rises of the L and 7 signals
(§ 6.3), the slower the higher the input power, are not
predicted by any emission theory. On the contrary,
in the present description, the slow rises reflect the
arrival of the phonons having been scattered under
low angle, not to mention the dispersion effects.

— A strong back-scattering of the HF phonons
could explain the surprisingly long (a few 107% 5)
thermal relaxation times of the nrormal metallic
films [43].

Finally, one cannot gloss over another possible
interpretation suggested by the relative insensitivity
of the experimental spectra upon the input power.
It is well established from Raman scattering stu-
dies [44] that mechanical polishing of the satples
causes surlice damage as deep as several microns;
the evaporated SiO layer used for insulation is not
either a perfect crystal. In the extreme hypothesis,
this would produce a global heating of the crystal
just behind the phonon generator and result in an
effective pulse temperature close to T, approxima-
tely consistent with our data at 1.25 K. Comparable
propositions were made for heat pulse propagation
in different materials, MgO [45] and Ge [46]. The
feeling of the present authors is that so severe a

down-conversion of the phonon frequencies is not .

a necessary assumption, except in dirty materials or at
very high phonon intensities. We notice that the high
frequency cut-off of our spectra does not follow the
vatiation of the lattice temperature (Fig. 10). In fact,
many observations made with (unnel junctions,
including chromatic-dispersion measurements [38],
contradict the idea of a surface thermalization. Let us
remark also that, explained on this basis, the slow
risetimes of the L and T heat-pulse signals should be
equal, which is contrary to experimental evidence.

7.2 MEASUREMENT OF NON-ELECTRONIC VOLUME
SCATTERING. — To our knowledge, the only spectral
analysis of a superthermal phonon population, as a
function of the distance from the source, was per-
formed by means of the spin-phonon spectrometer [8].
But, because (i) this examination was done in the
steady regime and (ii) the scatiering of the phonons
took place at the solid-helium boundary, the resuls of
this experiment are not quite relevant to the common
situation. We now describe preliminary measurements
of the overall volume attenuation of heat pulses
in indium antimonide. No 2 kg spectroscopy being
intended at this stage, only undoped material was
considered.

A pure InSb crystal, oriented along the [I1I]
direction, was cut into three chips of lengths 2.3,
4.6 and 9.5 mm. The samples were prepared simul-
taneously and mounted in a single sample-holder.
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The three bolometers were calibrated against each
other by sccond sound pulses in the liquid helium
bath (7, = 1.25 K), according to the procedure
introduced i paragraph 5.1. Equal electrical pulses
were then applied to the three emitters. Figure 13 is
a semi-log plot, versus the sample length, und for
several conditions of emission, of the intensity of the
phonon beam. The latier was deduced, within a
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FiG. 13. — L and 1 phonon signal amplitudes, normalized for cqual

solid angles, plotted as a function of the length of propagation

(3 values), for several input powers and durations. (u} { 80 Wiem?,

20008 : (h) 1 50 Wjem?, 100 ns; (¢) : 14 Wjem?, 100 nis: Estnpari-
son is relevant only between data linked by a stroke.

constant factor, by making the product (bolometer
signal) x (sample length)?, in order to account for
the difference in solid angles (possible differential
self-focusing effects were ignored). The behaviour of
the beam intensity is a measure of volume scattering :
in a semi-log plot, a non-scattered beam should be
represented by an horizontal line, while a homoge-
neous decay would be characterized by a straight
line with negative slope. The results for both the L
and T modes indicate that the composition of the
ballistic beam is changing during the flight. The
attenuation is especially important in the first milli-
meters of the propagation, where the heat pulse is
rich in high-frequency phonons. The heat pulses
transmitted along about 8 mm were shown § 6.2)
not to appreciably contain energies above 15 K.
But, on the other hand, one has at least two evidences
that denote the presence of HF phonons near the
generalor @

a) the L signal for the heavily-doped sample
presented in figure 7 consists mainly of energies larger
than 40 K having travelled 2.14 mm;

b) L and T heat pulses could be detected [38] by
lead-thalliura junctions with 2 4 = 2.25 meV ~ 26 K
on samples 2 mm thick, while they were barely visible
for larger thicknesses.

To summarize, the heat pulses transmitted by pure
(nSb are shaped by intrinsic scattering mechanisms,
such as Rayleigh scattering by isotopes and phonon-
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phonon collisions. In order to trace back to the Joule
generated distribution, the signals should be probed
rather close to the emitter (~ 1 mm).

8. Conclusion. -— The heat pulse method, whose
capabilities are increased by the use of magnetically-
tunable superconducting diodes as quantum delec-
tors, is a valuable tool for monitoring the transport
of ballistic phonons. It permits one to select a wave-
vector direction and, thanks to time-of-flight dis-
crimination, to separate the different polarizations
and. 0 a lesser extent, the different frequencies. The
elastic constants of indium antimonide could thus
be measured within about 0.5 % accuracy (eq. 4.3)
and the dispersion relations be determined at long
wavelengths (ref. [38]). In the same way, some familiar
properties of the electron-phonon interaction : coupl-
ing of the longitudinal phonons to the deformation
potential, non-interaction of the transverse phonons
with a simple conduction band (S-symmetry), cut-off
it g = 2 kg, and screening effects, were shown 1n a
transparent manner (section 5).

Absorption by conduction electrons up to ¢ = 2 kg
realizes an unequalled phonon filter as far as the

N 5

definition of the edge is concerned (which, para-
doxically, prevents the measurement of the strength,
or delormation potential, ol the electron-phonon
interaction). This tunable filter allowed a true spectral
analysis, in the range of 20 to several hundreds of Glz,
of the heat generated by Joule clicet in a metal film
and transmitted through InSb (extension to less
broadband sources is in progress). It was lound thal
the concept of an eflective pulse temperature corre-
lates qualitatively most of the experimental fucts,
without resorting to a mechanism of surface therma-
lization. A new value for the mean free path himited
by intrinsic scattering was proposed (eq. 7.2). How-
ever, due 1o the poor transmissivity of InSb at high
frequencies, the problem of Joule gencration of
phonons cannot be considered as clarified,
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IV. SPECTROMETRIE PAR INTERACTION
PHONON-ELECTRON LIE DANS Ge:Sb

Chronologiquement, les expériences dans le Germanium ont été réalisées

avant les expériences dans InSb décrites dans les chapitres précédents.

I1 est certain que 1'évolution des techniques impulsionnelles et de
détection de phonons nous aurait permis une &tude plus détaillée de 1'inte-

raction impureté Sb-phonon dans le Germanium.

Etant engagé dans 1'étude de 1'interaction électron 1ibre-phonon dans
InSb, nous n'avons pas eu le temps de revenir sur le probléme. L'ensemble
de ce travail de spectroscopie n'ayant pas été publi@, nous avons essayé

de détailler la présentation du probléme Ge:Sb.

Nous avons volontairement présenté des calculs mémes élémentaires de
facon & ce que tout lecteur non spécialiste des semiconducteurs puisse

s'intéresser aux expériences décrites.

Nous nous proposons ici d'examiner 1'interaction résonnante de chaque
mode de phonons avec 1'état fondamental de 1'impureté Sb dans Ge. Pour cela,
nous nous sommes appuyés sur la théorie d'Hasegawa (32) et Kwok (33) &étant donné
1'excellent accord obtenu avec 1'expérience. L'absorption résonnante des
phonons pouvant étre modifiée par 1'application d'une pression uniaxiale,
nous avons tenté de déterminer la composition spectrale des impulsions L et
T, transmises sur plusieurs millimétres. L'évolution de ce spectre avec la
puissance est examinée, enfin nous déterminons les longueurs d'atténuation

sur les défauts de masse isotopiques.




Afin de situer ce travail, rappelons qu'aprés les expériences de conduc-
tivité thermique dans Ge:Sb réalisées par W. Keyes (34) & basse température
en 1961, M. Pomerantz (35) étudiait 1'atténuation d'ultrasons de 3 & 9,6 GHz
par 1'impureté Sb, loin de la résonance et mesurait la durée de vie des
niveaux triplet n. Les premiéres expériences d'impulsions de chaleur dans
Ge:Sb étaient faites par M. Pomerantz et R, . Von Gutfeld ( 9) en 1969 sans
pression extérieure ol ils observaient une forte atténuation des modes L

et T .

Enfin, les premiéres expériences sous pression uniaxiale furent,
simultanément aux ndtres, celle de Dynes et al (36 ) s'intéressant &
1'émission de phonons monochromatiques par J.TS, et FJELDLY et al (37)
dans le Germanium de type p dont les résultats furent la détermination
des potentiels de déformation,

A. GERMANIUM DOPE ANTIMOINE

Chaque atome du réseau du Germanium utilise ses quatre é&lectrons de va-
lence pour former quatre liaisons tétrahédriques avec ses voisins. Si un
atome pentavalent commé 1'Antimoine (atome donneur) s'introduit dans le
réseau a la place d'un atome de Germanium, il doit perdre un é&lectron de
valence et sa charge globale devient positive. IT se comporte comme un centre
qui peut retenir 1'@lectron "perdu" et former avec lui un systéme hydro-
génoide. La force qui agit sur 1'@lectron doit &tre calculée par la loi de
Coulomb en tenant compte de la forte constante diélectrique (g = 16) du
Germanium. De plus, la faible masse effective m® du Germanium augmente le rayon
de 1'orbite de Bohr a" de cette atome hydrogénoide. (a*: 10a0, rayon du 1'atome
d'hydrogéne). Le rayon de Bohr de cette impureté Sb s'é@tend sur plusieurs
dizaines de mailles du réseau.

L'interaction de 1'état fondamental d'un tel systéme avec un faisceau

de phonons thermiques fait 1'objet du présent chapitre.
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L'impureté Antimoine dans un monocristal de Germanium crée des

niveaux d'énergies au dessous de la bande de conduction. Cette bande

de conduction posséde huit minima équivalents en bord de zone de Brillouin
dans les directions du type |[111|. Chaque minimum étant commun a deux
zones, on peut dire qu'il y a en fait quatre minima équivalents en bord

de zone dans les directions |111], |1T1], [111], et [111]. Chacun d'eux
n'a que la dégénérescence de spin. Dans les axes adéquats, 1'énergie

s'exprime comme :

_ ’ﬁz 2 “h2
E(k) = '—2m—L (kL - ko) + ?nq (kX2 + kyz)
avec my = 1,60 m, et m, = 0,082 My, (1)
m, = masse de 1'électron libre.

La granceorbite de Bohr justifie 1'approximation de la masse effective

pour le calcul des niveaux d'énergies de Sh. (38).

La fonction d'onde de 1'état d'impureté est la somme de
fonctions de Bloch des bandes de conduction. Si la fonction de Bloch
correspondant au vecteur K s'éerit ¢K(F), 1'expression générale de
la fonction d'onde de 1'@lectron 1ié & 1'impureté est

o(f) = [ C(K). ¢g(?)d3k.- ¢ (F) verifie 1a relation :
zB

Hy () = E(R). ap(¥)

H0 est 1'Hamiltonien d'un électron en 1'absence d'impureté Sb.

Utilisons les fonctions de Wannier W(¥) définies de la fagon

suivante :
Wr) = A [ ¢E(?Ld3k
zB
+ -
P ikK.R. 23
avec ¢E(r) = & Fosuis e i u(r-ﬁs)

A est une constante de normalisation.

En remplacant ¢§(F) par son développement en fonction de Wannier,

< &0 =




avec F(R;) = [ g Clk) e —E-}E d3k
t  c(k) = _ﬂg-* F( R “‘K-?
e (k) (o /

Soit H = HO + V, 1'Hamiltonien de 1'électron 1ié a 1'impurete et
V le potentiel coulombien de cette impureté. Les niveaux d'énergie E

sont les valeurs propres de 1'équation :

[Hy + V()] w(r) = Ey (D).

Aprés projection sur la fonction de Wannier N(?—ﬁ;) associée au

m "€ noeud, le premier terme du premier membre devient :

[y @ru(e-R) 0 Jdk.c(k)4p(F) = e(-i0). F(RY)

ol 1'opérateur £(-iV) est défini comme suit :

2 . n
_Ebn(ﬂ

avec le développement de Taylor de E(E) au voisinage du minimum de la

bande de conduction ko

Zb IZ-

Compte tenu de la faible variation du potentiel V(?) loin du site

de 1'impureté, le deuxiéme terme du premier membre s'écrit :
TE(R). [Pr. V(F). WEFERD). WFRD) = F(RY). V(R).
i J m J m
Finalement, si'§ n'est pas dans le voisinage de 1'impurete, la
fonction enveloppe F(ﬁ) vérifie 1'équation dite "de la masse effective”.
e(-iv). F(R) + V(R).F(R) = E. F(R)
L'expression'qui donne F(ﬁ) en fonction des C(K), n'est valable que

- 4] =




_}' . - - * 3 -
pour les valeurs de ki situdes au voisinage du minimum de chaque bande.

5 2 :
Autour de chaque minimum, 1'énergie est décrite par EV(Q) = ?%— |ﬁ-EV|2
v
L'opérateur énergie devient alors :
s h2 > 9 1 = _
EV(—1V) = - 5o vv . Les vallées sont repérées par 1'indice v.

1

La fonction enveloppe de type hydrogénoide a pour expresssion :

2 2 2

T = S z_
Fv(r) = B exp = + =

Du fait des quatre minima équivalents, 1'énergie devient :

n
E(—iﬁ) = ) B (-13) et la fonction enveloppe
v=1

U
F(?) = ) aVFV(?) est la solution générale du probléme a
v=1

quatre vallées. Les o sont des constantesarbitraires.

A condition de se placer loin du coeur de 1'impureté, la théorie de

1a masse effective donne les niveaux hydrogenoides du type

* q
ps Rydberg

_ 1 ¥ 1
E. = - o (Ryd) = - & -

n

3|3

Pour n > 2, la théorie de la masse effective donne les valeurs de

1'énergie avec une bonne précision.
Dans le cas n = 1, il convient de faire des corrections dites de

“notentiel central". Pour cela, on pose :

Vimp = V + u
sir>a (gw a3 = volume d'une maille) V = - Ee; etu =20
r
: e? I g
st Fxa ¥ =55 z2 et variation rapide de U.
r
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On a donc :

[e(-iV) + V(¥) - E| F(¥) + § F(Rg) fd3r.w(?-R).u(ﬁ).w(f4R5):0

-
Comme u(r) n'‘a de 1'importance que pour r <<a, le dernier terme
de 1'équation précédente n'aura de valeur que pour ﬁ; = R =0, ce qui
entraine :

-

[55(-1%) + V(R) - £} u(R)] ER) = 0
avec U(R) = [d3r[W(r-R)|2 u(F)
Si on écrit Hy = e, (-iv) + V(R)

On a finalement

™M+

o, [H, +U - B F(®) =0 (39) (2)
Fv(ﬁ) est fonction propre de Hv(ﬁ) avec pour valeur propre 1'énergie
d'ionisation EO de 1'impuretés La résolution de cette équation séculaire

donne les niveaux d'énergies.

Posons C =< Fpva > DV
D =< Fp]‘FV >
F =< F[H, +ulF, >
G =% FDIHV * UIFV >p £V

on obtient le déterminant séculaire

o (F-ED) + ) o
v
pFv

5 (G=EC) = 0

Les racines donnent les valeurs de 1'énergie E,

. . _F + 3G ) . -
une racine simple ES * 0¥F3C (niveau sinqulet)

et un racine triple  E; %—5—% (niveau triplet).
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L'écart entre ces deux niveaux est appelé 4a et vaut pour Sb dans le
Germanium 0,32 meV ou 3,7 kelvins. Cette séparation entre niveaux triplet
et singulet peut étre expliquéepar le fait que les fonctions d'onde corres-
pondant & ces niveaux triplets s'annulent pour raison de symétrie sur le
site du donneur.

Figure 11¥.Début du spectre
d'énergie de 1'impureté Sb

0 Bande de conduction 0 dans le Germanium a) donnee
L 3pkl 3ptl ar la théorie de la masse
2)21 2pt1 par 1a ]
- 3.0 3p.0 effective, b) aprés correc-
) . tions dites de 'potentiel cen
B 2’,0 2P.D {30 ' 0 s ]
S| tral ". Le "splitting entre

le niveau 15(1) et 15(3) est
égal a 4A = 0,32 meV(3,7K).

5 < Le déplacement A du centre
L i — N 18(3) d L& t &aal 3
_ = 15 () : e gravité est égal a

| ]

( kelvins )

e
8

Energie

Energie on milli electron volis
=

% 0,76 meV (8,8 K).
§ ¢ 23 150
N -3 _;.%éé
s = :
£ 8 £
v igq; 5 v

Par contre, la fonction d'onde correspondant au niveau singulet ne s'annule
pas. L'influence de la correction de "potentiel central" est donc sensible
sur ce niveau (Figure 1). Le déplacement A du centre de gravité de ces
niveaux a &té mesuré par Reusser (13) et vaut 0,76 meV ou 8,8 kelvins.
Ainsi 1'état de base de 1'impureté hydrogénoide Sb dans le Germanium voit
sa dégénérescence partiellement levée. (@tats singulet et triplet).

Cet écart (valley-orbit splitting ou chemical shift) de 3,7 kelvins peut
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étre modifié par une pression uniaxiale.

B b e S ety

Lorsqu'une pression uniaxiale est appliquée sur un cristal de

Germanium, Ta structure de bande est modifiée.

e
=0 X # [100)

Bc. YUYuy | YUYy esc
sv. /M A\ B.V.

M.UUUU UUUU'am
B.Y. /M M\ BV,

X4 00] X4 )

Figure 2.1V, Effet d'une pression uniaxiale

§ sur la structure de bande.

D'une fagon générale,

quelle que soit la direc-
tion ol la pression est
appliquée, les quatre
vallées perdent leur
équivalence (39) .

Si la pression X est paral-
lele & 1a direction [110]
deux des bandes de conduc-
tion voient leur énergie
abaissée d'une méme quantité
par rapport aux deux autres.
si X // |100], 1a dégéné-
rescence n'est pas levée.

Si X // [111], 1'une d'entre
elles se trouve alors a plus
basse énergie.

Nous nous intéressons ici

au cas X // [111]. Le de-

placement des vallées Ev

est donné par la théorie du potentiel de déformation(41).




"BE

81 =

e el o]

2 =¢e3 = e = € =3 Ep SyukX -
B = 10 al Variation des vallées avec X #[111)

S = 1,47 x 10°'? cm®/dyne 5

-5
X est la contrainte // [111].

@

2.5
=

Figure 3.1 Variation =
[%]
@

des minima de bandes "
= |

de conduction et des E-w”l

niveaux Sb avec la -%, ":;,
e .
L

pression.

L
un

1 ] i i i ] L 1 i I

1
500 _ 1000 1500
Pression X #[111] en Kgi/em?

] L i i

Les vallées sont repérées avec v = 1, 2, 3 et 4.
Pour déterminer 1'évolution des niveaux hydrogénoides avec la pression
incluons 1'effet de cette presssion sur les vallées, dans 1'équation sécu-
laire précédente (2). En utilisant 1'approximation du potentiel de défor-
mation, les éléments de matrice de la contrainte sont diagonaux sur les
fonctions de Bloch ¢k(;). De ce fait, pour chaque Hv’ on doit ajouter un
énergie de contrainte e représentant le déplacement en énergie de chaque
minimum de bande de conduction.

z “ =
Lo b, +u +e, - El Fv(ﬁ) 0
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En résolvant e déterminant
séculaire de cette équation .

on trouve pour les niveaux

1/2
Eq ¢

11

-EO-ZA-E-Z(A2+€?~Ar)

E2 = E3 = = Eo + e

o 1/2
Ey= ~E0—2A~e+2(az+af-Ac)

On voit sur la fiqure 4 que

la pression a levé partielle-

l | . ment la dégénérescence du

Pression XZ7[11]

niveau triplet. Si la fonction

. X d'onde correspondant a chaque
Figure 4 I¥Variation du "splitting" SE entre

les niveaux singulet E;, et triplets E;, Ej niveau i s'écrit :
et E, de 1'état fondamental Sb dans Ge, en )i o= Zava
fonction d'une pression uniaxiale appliquée v

selon |111]. Seules les transitions indiquées ; ;
par les deux fléches sont possibles par Tles avec b~ = ¢, F 7,
phonons de modes L et Ty, si Teurs vecteurs

d'onde q est // & |110]. les o dépendent de la pres-

sion de la facon suivante :

1 1 1/2 1 Wz
=—|1+P L 4 o [L = P Lyl gt
p (x) 7 |1 + P(x)] 1111 = & | (x)] (‘Pz + s b
¥2(x) = é_ (Vo2 = ¥.2)
P3(x) = 7(1? (V5% + ¥3d + 29,7

& 41 =




Pt (x) = L P(x)|1/205" + %% |1+ P(x)|1/2 (" + " +9,1)

VZ
avec x =-§ et P(x) = -—jgﬁll—r———
2(X=x+1)'"?

Nous nous intéressons maintenant a 1'absorption des phonons acous-

tiques se propageant dans le cristal (A>l), par les impuretés Sb.

La séparation 4A des niveaux Sb &tant de 3,7 kelvins & pression nulle,
on doit s'attendre & une forte absorption de phonons d'énergie hy = 4a
'si la température du cristal est de 1,5 kelvin. Les niveaux supérieurs
se situent a des énergies de 1'ordre 50 kelvins (Figure 1).
Soit f,(T) 1'occupation du niveau singulet a Ta température T et
fo(T) = f5(T) = fu (T) = fn(T) 1'occupation des états triplets. & pression nulle.
fi(T) + 3 fn(T) =1 d'ol :

1

—

f1(T) ‘
1+3exp~E%

n

A T=1,5K, f;(1,5) = 0,8
18 .
Si la concentration Ni d'impuretés reste faible (Ni<10 cm ?), nous pouvons
considérer 1'interaction d'un atome seul avec le flux de phonons. L'Hamil-

tonien d'un tel systéme s'écrit :

H = He + th + He-pR
+
He =

ol % el,  C, (électrons)
1 + +
= = ‘ . + i ho
Hon = 2 g,lhwqx (aq,x dg.i Bg. g5yl APHONORS)
Ho = 1 2 @67 () g, ¢t (e
e-ph L “nn' q)- n' “n ( 7;33;‘) (aqh a qh)-(e1ectron—ph0n0n}
qsh




Cn et Cn+ sont les opérateurs d'annihilation et de création pour les élec-

ié : _ : + )
trons du n' ™ niveau d'énergie e, 2 et a sont les opérateurs

qr qA
d'annihilation et de création pour les phonons de vecteurs d'onde q et

b

de polarisation ). qu est la vitesse du son et :n.n(a) sont les éléments

de matrice du potentiel de déformation.

Hasegawa a calculé ces éléments de matrice .

He4ph =~ Q(r)". grad V ' V : potentiel périodique
Q) = V1€ (q).a ' 4+ 8 (q) o 71"
qon qx A qx
avec |a a* | = :
: gr * o qa ?NM“qA

ol M est 1a masse d'une maille, et N Te nombre de mailles dans le cristal.

¢Z (¥) étant la fonction de Bloch de bas de bande de conduction,

¢k(?) = eikrUk(—F), on a :

K ¢K[:HE"ph]¢_|z P anIITgA(q) (Edl + EUUV)_G (Zn)as(k-k'-q)J

+ aﬁ [C.C ... g=: =0 couu- ]

0
1 est le tenseur unité, U'= | o | le projecteur selon 0z. =, et & sont
1 u

les potentiels de déformation.
Pour 1a v'*™ valice, v - T?%Tgf e(K) . 4p(F)d3k

‘ 1 " ,

= ag, [18(akeglez UV.4) ()] + TC.C]
2

on f'(g) = T?%TGI c* (kiq).c(k) d3 = [FY(P) e'kTqp

= B0 =




FV(?) est la fonction enveloppe du type
1 240,92 2
F(r) = (ma?b) 2 exp —(Lﬂ;—— + —E?)
a

e 2‘
£Y(q) est 1a q1eme composante de la transformée de Fourier de FY(¥)

distribution électronique autour de 1'impureté.
1

() = —
(1+ 3 a5 )’

Pour les grandés Tongueurs d'onde de phonons, ol a*q sz 1, fv(ﬁ) =1

On a finalement :

Bh, = <¥(r) [Hy_ o [¥(r)> = E7(0,2) Tj(248458 + 55, 045" MF¥a)

ii%nn' u i

I
ou ¥(r) = I o'V
v=1

n et n' sont les états singulet et triplets.
E:(q,h) est la polarisation dans la iéme direction Q; les vecteurs

d'onde unitaires dans la direction de propagation J

By =BV, 5, =19 eV (43)

La fonction de coupure F(q)*= est définie comme

1 %2 .
(1+1 a’ q?)*
1 L 1
* nn n'n pv
F (q)Dij =3 V§1 Dij f (q)

L
..an'n ] " .
on D.. =3 ) a.V. a.v o Vo V. La sommation est faite sur les quatre
1] ye1. 1 Jj Tn n

vallées dont les minima sont dirigés selon les vecteurs unitaires a’.

&t =L [1,1,1] a* -

[-1,1,1], a®=
e .

1,-1,1] & =L [-1,-1,]]
[ | =L

al-
al=

Vv "
Les coefficients an ont les valeurs suivantes :

o =} (1L,1,1,1) oy = 1

- _1‘2_"2‘ (091!-1!0)’ G.\:= ‘2"(1:"19"1311.)

~
—
-
<
-
o
-
]
—
v
Q
w <
I




on note n = 1 1'état singulet, n = 2,3,4, les états triplets.

n .
. ont alors les valeurs suivantes :

; n
Les matrices D].J

DOO - DO : DUl - DIO Dl : DO.?. D20 D2
%% =p%* = p* ; D''=D° +D° ;D'* =D =0
D!* = D3 = p' ; D?2= D% - D® '3 D?? = D% = - D?
D33 = p°
100" 001
od D% |0 10 o' =1 o001
001 fé—llo
00 -1 010
n‘°‘=?;;__= 001 p’=|100
| ~119 000,

- B e e e e e e S el e O e e b wm e L e B e e e e B0 S G ey B e e e B e

e e Y o PN L S Sy

La forme générale des éléments de matrice du potentiel de déformation est :
v

—_ =2 = > = o J-_ = n"ﬂ =0 P
“‘nln(q) - E_i(qs;\)'qj('—-d 5.” 5n|n + 3 g D'IJ )FTQ) “n'n’ F(Q)
Les termes en &, sont non nuls uniquement sur les &léments diagonaux pour

la polarisation Tongitudinale.
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o1 .
L+__,d+"3"'_u L+0 L+0 L > - gu
Ty D Ty + 0 T 48, T, +0
T, + 0 Ta + 0 T, > 0 T, >0
L > 0 L » 8, L+0 L+0
TI‘)‘O TI+O T]*O T1+0
T, - 0 . T, = 0 . T, -0 3 T, =0
L > 0 A ; Lxoals L> 0

“d 3 Tu

1. _
T1+ "—3—.'1u Tl'* 0 Ty = 0 T1 —*-%- :u
T, > 0 To » 0 To = 0 T > 0
L *-4%8 L+ 0 L > 0 L »=

3 u “d
Ti o @ T, > 0 T1+%Eu Ty + 0
T, - 0 T, = 0 T, » 0 T, =0

Les polarisations longitudinales sont notées L, transverses rapides T,

et transverses lentes T,.

Dans la direction intéressée, on a finalement la transition n = 1

+n =4 induite par le mode L, n =1 > n = 3 induite pour le mode Ty
Le mode T, n'induit aucune transition.

T1 peut ainsi faire transiter de n = 4 + n = 3. Mais compte tenu
de la population f, (T) a basse temoérature, (7%), on peut négliger cette transitpn

du point de vue de 1'absorption des phonons.
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En résumé, comme 1'indique la figure 4, pour une propagation selon

=
|110| , sous une pression X // [111], L couple n =1 a n = 4, et T,

couple n=14a n = 3.

Pour d'autres directions, les régles de sélection seraient plus
+
compliquées. Seule la direction de propagation [110] et X // [111]per-

mettaient une situation aussi simple.

T am e s e S G e e e e D e e S0 e e e o e o e e e s e e v e s ae

Les différents mécanismes d'interaction sont décrits dans les para-
graphes suivants. P.C. Kwok (33) a calculé les coefficients d'atténuation
des phonons acoustiques par Tes &lectrons 1iés, correspondant a ces
différents mécanismes.

a) la diffusion élastique :

Elle peut étre décrite de la fagon suivante :

hw,, + (singulet) £ (Int) > hw_ ., + (singulet)

qA q'a’

hqu + (triplet) » (Int) » hwq'k' + (triplet)

(Int) est un état intermédiaire.

L'expression générale du coefficient d'atténuation pour ce mécanisme

est : ”
I)‘.l
1 . m o Now o) FA(T) ) d S(w , =W 1y4)
thk '-*—p—-%—; b q}\ n n qt)\l p-SqlAI q)\ q A
= )\I T«'A '.-TA ';'A' 2
) [ ) ”T m_. mn n_m mn }
h' n Em En ﬁqu €nEn T Mgy
En = €n1
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n = état initial, m = état intermédiaire, n' = état final.

i) dans le cas des grandss longueurs d'onde hw__ << 4A , 1'expression

qxr

précédente de o}, se simplifie. En ne conservant que le terme relatif

gA
au niveau n = 1.

(Fy(T) > f,(T)) on obtient

1 . £y (T ELI " 4
o) §?W5%é')' e g - N

Pour les différents modes, on a :

al = 0,36 T} (™)

.- |
o = 9,22 T (mn™)

D'-T2= 0

T . exprime 1'énergie des phonons en kelvins.

ph
ii) dans le cas des petites longueurs d'onde hmq >> 4A

A. Kumar et al. (43) ont montré que la diffusion &lastique ne se fait que

sur 1'état triplet.

Le coefficient d'atténuation prend la forme :

£,(T) o
= e F(q)u?

(= A A A 2
a 5 5 )]
qA 2,2
4p?h qu

- -

"m “mn “n'm® Thn

[1]

JM

or pour les courtes longueurs d'onde (a*q >> 1), le facteur de forme

F(q) devient trés petit.

o_.&tant proportionnel & F*(q), il est donc raisonnable de négliger la

qA
diffusion élastique pour les courtes longueurs d‘onde de phonons.
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b) La diffusion inélastique

Ce mécanisme est décrit de la fagon suivante :

hu

6\ + (singulet)

> (Int) > hwq'x' + (triplet)

Que ce soit le cas des grandes lTongueurs 1'onde ou des pétites
longueurs d'onde, le coefficienf d'atténuation est nul, car tous les éle-
ments de matrice qui interviennent sont nuls, sinon se compensent exac-
tement. I1 n'y a donc pas de diffusion inélastique hors résonance pour

des phonons de vecteurs d'onde paralléles a [11q] compte tenu des régles

de séleetion calculées précédemment.

c) Absorption a plusieurs phonons

Elle est schématiquement décrite comme suit :
hwq}l * hwq.l. + (singulet) = (triplet).

La transition singulet » triplet est réaliséa 1'aide d'un phonon

assisté d'un phonon hwq.hl de 1a distribution thermique

balistique h
istique qu

du réseau.

Les probabilités de transition sont trs petites et peuvent &tre

négligées devant le mécanisme résonnant (33).

d) Le mécanisme ' résonant

» )* )*

+ (singulet)” > (triplet

)
Les astérisques indiquent que la largeur des niveaux est prise en

compte.

P.C. Kwok a calculé 1'atténuation résonante par la méthode des fonctions

de Green thermodynamique (33) Le coefficient d'atténuation s'écrit :
) \2

R w . - hJJ *2 - r + 1.|n
af 1= =2 (107 KgT) £ (1) (a)-Ny I E (q) ot :
i ¥ n=2,3,4 M (4A-hw)24(T +Tn)
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. ' R ; .
Les grandeurs intervenant dans uq Asont définies ci-dessous :
2 .

On a négligé 1'écart entre Tles niveaux 2,3 et 4 par rapport a 4A,
') est la largeur du niveau singulet.

Pn Tongueur des niveaux triplets. Fn > T

f(T) population du niveau singulet a la température T

* * ¥2 2 2
F(q) facteur de forme F(q) =1 + 2 )

a* orbite de Bohr.

Enl(q) éléments de matrice du potentiel de déformation couplant les

niveaux n au niveau singulet.
S, Vitesse du son correspondant a la polarisation Ae
Ni concentration de 1'impureté Sb.
p masse Volumique du Germanium.

Si on exprime 1'énergie des phonons en kelvin Tph =

T

avec p = 5,32 g/cm3
fo(l’SK)= 0,8
N, = 1,8 x 10 5¢m™°
I' << I' = 0,041 kelvin
"0 n

47 = 3,7 kelvins.

T=1,5 kelvin
S = 5,4 x 10° cm/s

Sr, = 3,5 x 10° cm/s.
1
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Transmission e

Transmission e

) =5mm

Modes transverses |

( kelvins )

Energie des phonons Ty

? -5mm

Modes longitudinaux

Energie des phonons L (Kelvins)

Figure 6 IV Facteurs de transmission en fonction de 1'énergie des phonons pour

les modes L et T, se propageant sur 5 mm selon la direction |110].




Les coefficients d'atténuation des différents modes vulent

__I(k) o ™
Ba=Topf + T8K)

T
- m h
aA(Tph) = AA' Tph [l-exp- (:r—op )]izﬁph)

avec AL = 20,92

A 76,88

T
A

It
o

T2

La figure 5 ci-contre donne la forme des facteurs de transmission
exp ‘(“A-U en fonction de 1'énergie des phonons, pour une longueur de pro-
pagation 1 = 5 mm selon [L1( . On observe donc un comportement "passe-bande"
du cristal d'aprés la forme du facteur de transmission. En fait, on verra
que d'aprés la forme du spectre de la puissance transmise, aucune énergie
basse fréquence ne sera détectée pour §‘= 0. Le cristal se comporte alors
comme un filtre passe-haut
dont on peut définir une
fréquence de coupure voPour
exp -(aA.1)= 0,1.

o qfuuu;

yovoyd H

(su\_aiﬂ)

4—r—;j¥”T‘T'TﬂT~TMﬂ-ﬂr"

IV Variation du seuil de coupure avec

de Boh a*.




_En résumé de ce paragraphe, le mécanisme résonant est de loin le plus
efficace pour 1'absorption des phonons thermiques d'énergie fw = 4.
Seule Ta diffusion élastique n'est pas tout-a-fait nulle pour les f[réquences

o << 4A.

Seule la direction de propagation selon [110] /,Y // [111], présente

une situation ol les différents mécanismes peuvent se séparer si clairement.

Cette valeur moyenne de 2 est donnée par la théorie de la masse

effective

ol € est la constante diélectrique du Germanium (e = 16). En fait F(r)
est une combinaison des fonctions enveloppes FV correspondant d chaque

vallée.

L'utilisation d'une “sonde de phonons" obéissant aux régles de sé&lec-
tion pour 1'interaction avec cet orbite de Bohr, nous permettra de déter-

miner le poids de chaque vallée a la contribution de a*.
*2 2

* 2
La fonction de coupure F(q) = (1 + 3_19—) intervient & la puissance 2
dans le coefficient d'atténuation. Elle détermine deux régimes, haute

J . p *
fréquence ou a q >>1 et basse fréquence a q << 1.

Tant que le vecteur d'onde |q| est inférieur au rayon de Bohr a’,
1'interaction est forte. Celle-ci cesse rapidement dés que |q| devient

P - s k. ; . ;
1égérement supérieur a a ; par interférence destructive.
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IT est a noter que la fréquence de coupure v, est déterminée par
F2(q) & pression nulle. A pression non nulle, elle est déterminée par
1'écart d'énergie SE entre les niveaux singulet et triplet dés que

6E > h E;
a

7) Effet de la pression sur le coefficient _d'atténuation aq{Tph X) :

e - b 5 et e e G G T N e M S A S S S S el A e S

Aprés avoir examiné la situation & pression nulle, regardons main-

tenant 1'influence d'une pression uniaxiale sur Te coefficient d'absorption.

L'action principale de la pression est de modifier 1'écart d'énergie
SE entre les niveaux singulet E, et triplet E,, E3 et E,. 8E = 4A 3 pres-
"sion nulle. 8E a été calculé précédemment en fonction de la pression X.

On a pour les modes longitudinaux :

§E, = E, - E; = 4(A2 + g2 = A 1
L Y 1 £ €)

Pour les modes transverses rapides :

1/2
8E; = Es - Ey = 2(& + €) + 2(A% + € + Ag) /
1 .
(voir figure 4). (= $.E2.5uu.X)

La pression a d'autres effets secondaires, elle modifie la largeur

des niveaux Pn et change les orbites de Bohr respectivesa chaque vallée.

a) Largeur des niveaux triplets Fn -

A. Griffin et al. (43) ont calculé 1'élargissement des niveaux

triplets Fn en présence de phonons thermiqua;ﬁw = 4A,

Le résultat de leur calcul donne :

Ty =21 ) d(hqu - 4p)| < g,S|V

[T>|2
q,sA

e-ph

2 3
I, = 75 (8. FEEy.coth (o)
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e 1 X 3 1 X
ot F(x) = =5 f2 (=) + 5 == f* (o)
SL SL 2 S T ST

Pomerantz (35) a mesuré a 1'aide d'ultrasons la .‘largeur du niveau
. A
r & pression nulle et a la température de 10 kelvins, I = 0,26 x 10 Joule

A 1'aide de ces données théoriques et expérimentales, nous tirons 1'expres-

A
035:.
sy B
= %
2= 0101
@
- E
o
o 2 (SEP c (8E 5E
v = e t|=— 2%) xcoth (——
] Ll p*(ﬁ)'F(t)m 367
E |
'01lllllu||111||1||lll|||||_{b
' 5 10 : 15 .20 BE  (kelving)

Figure 7 W.Variation de la largeur du niveau T'n en fonction de 1'écart

d'énergie SE.

sion de r, en fonction de 1'écartement des niveaux singulet et triplet :

SE E : 5
(T, 8E) = B(SE)3, F(77). coth (pp) kelvins  avec 8 = 0,227.

La variation de Pn en fonction de 1'écart d'énergie SE est montrée

sur la figure 7 ci-dessus.
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%
b) Variation des orbites de Bohr a ~— avec la pressivn :

Le rayon de Bohr de 1'impureté dépendant desquatre vallées, on doit

s'attendre a une variation de la contribution des différentes vallées

avec la pression.

s
i vl 1]
42

41

40

(angstroms) -

39

%,

381~

37|

|||1!|J|||11L111||l141

50 100 150 200  (Kgfen?)

Figure 8 WEvolution des orbites de Bohr at fonction de la pression

uniaxiale X // [111] .

. >
H. Fritzsche (39) a calculé Tes variations des at avec la pression X.

- EO '1/2
Y TE(X) - e (%)

ol 5: est la valeur du rayon de Bohr & pression nulle. Dans le cas d'une
pression appliquée selon |[111 |, on obtient Tes variations représentées
sur les figures 8 ci-dessus. L'orbite relatived la vallée 1 est pratique-

ment inchangée alors que cellesrelativesaux vallées 2,3 et 4 décroissent
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8E = 4A =3,7K(X=0)

i —eeeee BE =10 K (X = 70)
2 8E =15 K (X=112)
o . BE=20K (X=153)
=5 e BE =25 K (X =194)
1 e
" ) . e - ,—”’;;-"—‘—//" P
g ':' J;/\ / /
"$ / ,’ 'y ]
2 ;X /
/ !
- ’:' / \ /
© / [
:: \ JrI I [} /'
y’ l, \\ y
~ > /
!‘.T.-"\r--_.l_./( T T | \l‘\u I l\j -
10 15 20 25
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Figure 9) a) coefficient d'atténuation des phonons T1 en fonction de 1'énergie
des phonons pour cing valeurs de la pression.

b) facteur de transmission pour les mémes valeurs de la pression. La
longueur de propagation est de 5 mm.




sensiblement.

a7 = &g F”
P = (hg + 2e = 2A + Z(A"=Ae +Eii>

1/ 2
a* = 'lik{__u...wﬂ.www,..lz __ - \
230 7 ONEy -2 ¥ 2(8Thete?) T )

ol E, énergie de ionisation = 111 kelvins

A= 0,92 kelvins.

Finalement, en tenant compte de 1'influence de la pression uniaxiale X
sur &k, F et a* , e coefficient d'atténuation prend la forme

. Iy (X)

%)= MTpne " (Ton X jmerey=na[ #1707 -

% (Tph

La figure 9-a montre la forme de ce coefficient d'atténuation des
phonons transverses rapide T, , pour cing valeurs différentes de la pression

X=0, X =70, 112, 153,et 194 Kgf/cn .

La figure 9-b montre 1'@volution du facteur de transmission corres-

pondant aux mémes valeurs de la pression.

B. L'EXPERIENCE

La méthode des impulsions de chaleur est décrite au chapitre [. Elle

est appliquée ici, sur des monocristaux de Germanium.

- Rk S

-----

carrée. (Figure 10).
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Bartholin et al.(49 ont
gtudié la répartition des
contraintes au sein d'un para=-

X 7 léllépipéde soumis & une pression

uniaxiale. Ils ont montré que

sur la sectionmédiane de 1'é-
chantillon, 1'inclinaisan des

lignes de contrainte ne dépas-

|
i
|
|
|
1
L JUL H=3L
Jlﬂb sait pas 3° par rapport a 1'axe

} d'application si H> 31. H

|

|

est la hauteur de 1'é@chantillon,

I

- i et1 Ta longueur. Nous avons

appliqué cette condition a

/q*,y hiol tous nos échantillons. L'appli-

cation de Ta pression uni-
axiale §1est faite selon la
hauteur [111].
Figure 10 W Orientation et forme de 1'échan- L'émetteur et le bolométre
tillon. sont évaporés sur deux faces
opposées [110]. I1s sont déposés
. directement sur le Germanium,
ce]uiE;tant isolant & basse température. L'émetteur est une couche d'or de
250 R d'épaisseur. Le bolométre est une couche d'étain de 2000 E.,Leur

extension est de.l mm x 1 mm. Auparavant, les faces ont &té polies avec des pdtes

diamantées dont les grains ont un diamétre allant de 3 & 0,1 microns.

Les &chantillons ont les caractéristiquessuivantes : concentration en
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A
@L__-:J;\M_____Rondelle ‘spherique

Capteur piezo— B,

Figure 11.0Porte échantillon et systéme d'application de la pression uniaxiale.




Antimoine, N, = 1,8 x 10*5cm” . Nombre de dislocations, Ny = 900 cm 2.

Résistivité a 300 K: 1,1 ohm.cm.

L'expérience est réalisée a la température de 1,5 kelvin dans un
cryostat de diamétre intérieur 90 mm. L'application d'une contrainte allant
jusqu'a 500 kgf/cm nousa obligésd réaliser un montage fonctionnant dans

1'hélium liquide,mais commandé de 1'extérieur du cryostat.

Dans un premier temps, nous avons fabriqué un systéme en acier ino-
xydable 18-10 amagnétique dont le principe était de déplacer un piston
commandé par une double vis sans fin avec une démultiplication de 5000.

L'ensemble était lubrifié avec de la poudre de graphite.

Les expériences ont été commencées avec ce mécanisme.mais rapidement‘
ont di. étre abandonnées a cause d'échauffements provoqués par le frottement
des piéces mobiles sous forte pression. Ceci entrainait une dérive de la
température du bolométre. Nous sommes donc finalement arrivés & un systeéme
pneumatique. (Voir figure 11). L'&chantillon est pincé entre deux piéces
sur lesquelles s'exercent Tles forces résultantes des pressions injectées

dans les deux soufflets extérieurs.

Ce systéme pneumatique a 1'avantage d'avoir 1'essentiel de son meca-
nisme 3 1'extérieur de 1'hélium liquide, de ne présenter aucune friction,

enfin d'avoir une grande souplesse de balayage en pression.

Chaque soufflet ayant une section de 60 cm?, un écart de pression AP

au dessus de la pression atmosphérique entraine une forcef sur 1'échantillon.

F(kgf) = 120.AP , AP en Kg/cm?.
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N Xz 75kgfrent

cristal dope Sb
n=18x10%cm™ (L=5mm)

100 uVolts

X = 225 kgf/em®

Cristal pur (L= 7mm)

Figure 12 , W Signaux de phonons se propageant selon la direction | 110] dans
Ge:Sb : trace 1jx = 03 trace le = 75 kgF/cm ; trace 3,x =225 kgf/cem . Le
quatrieme enregistrement est réalisé sur un cristal pur.




L'échantillon est positionné entre deux pistons. On intercale une
rondelle demi-sphérique afin d'appliquer la contrainte selon 1'axe du
systéme. De plus, les interfaces piston-&chantillon-rondelle sphérique
n'étant pas parfaitement planes , on glisse une fine feuille d'Indium entre
chaque piéce. Enfin, au dessus de 1'échantillon, on positionne un capteur
de force ou rondelle de charge piézoélectrique Kystlexb ranché sur un
amplificateur de charge ; ce type de capteur délivre une tension propor-
tionnelle a la force qu'il recoit. L'étalonnage a été réalisé a basse

température sur une gamme de 0,5 & 500 Kgf.

Le circuit électrique et 1'ensemble du systéme de détection sont

les mémes que ceux décrits au chapitre I.

C. RESULTATS EXPERIMENTAUX

Les paramétres ajustables du montage sont la température T du bain

- . 3 3 + ¢ - - - !
d'hélium, la pression uniaxiale X et la puissance P d'eémission de phonons.

1) Régles de _sélection :

Dans un premier temps, nous avons travaillé a température fixée

(T = 1,5 kelvins) et a flux d'emission constant .(P* 50 watts/caf ).

Nous présentons sur la figure 12 trois enregistrements numérotés
(1), (2) et (3) réalisés pour trois valeurs de la pression sur un cristal
de 5 mm de longueur. (1) A pression nulle, 1'écart des niveaux est de
3,7 kelvins. (2) Pour une pression de 75 kgf/cm, on note une nette absorp-
‘tion des modes L et T,, enfin (3) & pression élevée, (225 kgf/cm*)l 'ecart
des niveaux SE est de 30 kelvins. I1 existe dans une impulsion de chaleur
trés peu de phonons susceptibles d'&tre absorbés. On peut considérer le

cristal comme transparent. Le comportement non-monotone

- G5 =




de 1'amplitude des signaux L et T s'explique clairement par 1'évolution

du facteur de transmission avec la pression calculé précédemment (figure 9 -b).
On peut noter la plus forte absorption sur le mode T,. Par contre, le

mode T2 ne subit aucune atténuation. Ces résultats sont en concordance avec

les prévisionsthéoriques d'Hasegawa et Kwok.

11 faut noter ici que ces résultats n‘ont été obtenus qu'aprés un
montage soigné ou X doit étre perpendiculaire a E . Pour cela, nous avons
réduit 1'extension des émetteurs et récepteurs de facon & refermer 1'angle
solide du pinceau de phonons détectés. Nous avons observé que,lorsque la
Tongueur du cristal diminuait jusqu'a devenir du méme ordre de grandeur
que la dimension des couches, 1es modes T» n'é@taient plus insensibles a

la pression.

Le quatriéme enregistrement, en bas de la figure 12,a été réalisé
lors d'une expérience sur un cristal pur exempt d'impuretés Sb. L'amplitude
relative des différents modes est déterminée par 1'anisotropie de la pro-
pagation de 1'énergie dans le monocristal. (Voir chapitre III, self
focussing dans le systéme cfc ). Cet enrejistrement est a comparer a
celui fait sous forte pression. On peut observer les mémes amplitudes rela-
tives dans les deux cas. On peut en conclure gue le mécanisme d'absqrption
observable sur ces enregistrements est le mécanisme résonant (ﬁm N SE).

La diffusion élastique semble négligeable.

Cette premiére expérience constitue la vérification des régles de

sélection pour les différents modes.

La mesure des vitesses du son donne :
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SL = 5,44 km/sec

ST = 3,54 km/sec
1

ST = 2,79 km/sec
2

‘alors que Te calcul a partir des constantes &lastiques (46} donne :

S; = 5,40 km/sec

S— = 3,51 km/sec

Ty
S

5 2,80 km/sec

Dl e b e e e o e

Nous nous intéressons a la direction [110].
Afin de pouvoir mesurer la fréquence des phonons par leur dispersion
chromatique (chapitre II), i1 est nécessaire de déterminer avec précision

la relation de dispersion y(q) au centre de la zone de Brillouin.

Les informations les plus complétes sur la forme des relations (q)
du Germanium sont données par la diffusion de neutrons {#7). Cependant,
ces informations sont précises pour les phonons de grands vecteurs d'onde

mais restent insuffisantes pour les petits vecteurs d'onde.

En utilisant une jonction tunnel superconductrice d'étain sur un cris-
tal de Germanium pur, nous avons mesuré une dispersion relative de 1,1 %
sur Tes modes Ty selon [110]. La fréquence de coupure de 1'étain est 276 GHz.
Jusqu'a ces fréquences, la relation v(q) peut étre approchée par
vq) = g q(1- -HE.) (chapitre 1I). La mesure donne = 0,821 E"I
T qoz ‘ qo Y '

Le paramétre du Germanium est a = 5,651 A. Les coordonnées en bord de

zone en K sont k = %g ,-%% , 0
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GERMANIUM SOUS PRESSION [11]
 PROPAGATION SELON [110]

Nl

-
Lo

Figure 13.W.Impulsions de chaleur ﬁﬁmsm<m1mmm dans Ge:Sb pour différentes valeurs de la pression. La variation d'ampli-
tude des modes T, s'accompagne d'un changement du temps d'arrivée. On notera 1 insensibilité des impulsions
T, aux variations de pression.



DENSITE D'ENERGIE TRANSMISE

—3»

(F=0) = 1179 A7 = [ ¢ | (as).

Un examen plus attentif des enregistrements en fonction du temps
(figure 13) montre un déplacement du front de montée du mode Ty. Notons
incidemment que c'est dans cette expérience que fut observée pour la
premiére fois la dispersion chromatique des vitesses de groupe . Le retard
At observé sur les modes T; n'a pas un comportement monotone avec la pression.
En effet,si 1'on se reporte & la forme du facteur de transmission pour
différentes valeurs de la pression (figure 9 -6), on constate d'abord qu'a
pression nulle, la fréquence de coupure est de T'ordre de 7 kelvins. Cette
fréquence ‘de coupure augmente avec la pression Jusqu'd un maximum de 13 kelvins
correspondant a une pression da 80 Kgf/cm?. Ensuite le retour progressif des

basses Ffréquences réduit la coupure & zéro. La figure 14 montre ce phéno-

corps noir (6,5 K)

o

o7 “(
/ 5
/ x.=.146 \\
// N\
/ \
7/ \\
/, X:O \X
/ X =50
'/

g 1b T1meV 1l5 20

ENERGIE DES PHONONS T, (KELVIN)

Figure 14 1V Densité spectratle de 1'impulsion T aprés une propagation de 1 cm -
dans Ge:Sb, pour différentes valeurs de la pression. La densité est calculée
a partir d'un spectre d'émission de corps noir de 6,5 K, ayant subi une

diffusion par défauts de masses isotopiques.
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Fréquence de coupure en GHz

| | |
0 25 30 75

Pression X en kgf/cm?

Figure 15 WFréequence de coupure en fonction de la pression. La courbe (1) est

calculée avec 1a seule contribution de a¥1. La courbe (2) est calculée avec

la contribtion de a;34.




méne de facon évidente. Elle représente le spectre trans-
mis calculé pour trois valeurs de la pression. Nous avons choisi arbi-
trairement un spectre initial de corps noir & la température de 6,5 kelvins

soumis & une diffusion par défauts de masse- isotopiques.

Cette coupure brutale va nous permettre de déterminer le rayon de

Bohr - a* qui intervient directement dans le facteur de forme.

#2

F(q) = (1 + % )"’

~ La mesure de 1a dispersion relative en fonction de la pression permet
de déterminer 1'évolution de la fréquence de coupure avec X, & 1'aide de la
relation v(q). Les points expérihentaux de la figure 15, sont comparés
au calcul de la coupure pour différentes valeurs du rayon de Bohr at. Les
points expérimentaux se rapprochent le plus de la courbe théorique cale

culée avec a* = 39 ii

Toutes les mesures sont faites sur le mode T,. La dispersion du mode L
est trop faible pour en tirer des informations. La fréquence de coupure

est mesurée pour exp (o (1) = 0,1
i

Les courbes théoriques marquées (1) et (2) de la figure 15 ont &té
caleulées avec une variation différente de a * avec 1a prassfon. La courbe
(1) est calculée avec af dont 1a variation avec la pression est
montrée sur la figure 8. La courbe (2) est calculée avec a?ia’g
11 est clair que 1a contribution essentielle provient de 1a vallée 1
dont 1'axe est parall&le & [111].

Remarques : 1) comme le seuil derégupure ést Timité a4 260 GHz soit 12

kelvins, 1a dispersion ne doit pas\“gﬁaraftFe en détection quantique au




deld de ce seuil. C'est ce que vérifie une Jjonction tunnel d'étain dont
1a Timite de détection est %é ~ 13 kelvins.
B
ii) Tes mesures de la dispersion ont été réalisées sur trois échan-
tillons de longueursdifférentes, 1 = 5,17 mm, 10 mm et 15,1 mm. Les écérts

de temps & pression nulle, sont respectivement 10 nsec, 21 nsec et 30 nsec.

On enregistre une bonne proportionnalité avec la longueur.

En résumé, nous mesurons un rayon de 1'orbite de Bohr de 1'impureté
p

S dans 1'état fondamental, de 40 A.

La théorie de la masse effective prévoit 45 A, Ceci est en bon
accord avec la théorie de la correction de "maille centrale" qui prévoit
une réduction de 1'étalement de Ta fonction enveloppe F(r)(38). La valeur

e

calculée a partir de la référence (38) est a* = 41,6 A.

G ) o G0 b e T e g G s o B e 0 o e e e B e e M R e e B e e G e i e e s e L e e e e e ) s

Nous allons tenter de déterminer la forme du spectre transmis et la
coupure isotopique en examinant 1'évolution de 1'amplitude des modes L

et T, en fonction de la pression.

Dans .la premiére expérience, nous comparons les signaux Sg transmis

lorsque la pression est nulle a ceux enregistrés sous pression suffisamment

grande pour considérer le cristal comme transparent, S

Sy f;“P(q;e"'f“%q) - o)l ‘dq
e i
[Pla)g = * (). dg

ol a1(q) est Te coefficient d'atténuation sur les isotopes et aR(q) le

coefficient d'atténuation did a 1'absorption résonante.
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Nous faisons 1'hypothése d'un spectre de corps noir dont la distri-

bution spectrale & 1'@mission a la forme (49)
o i )
P(a) & q® [N (Top) = N (T)l
Tem est la température de 1'émetteur

To la température du cristal.
_ foyr gs -1
Nq(T) = [exp FﬁT - 1]

La température de 1'émetteur est déterminé par la puissance injecten

par unité de surface.

= Tgy= Ty Jo
20k
o est la constante de Stefan QZSBﬁg (@%2 +-§%2 +.§%2 )
1 2

et n un coefficient d'adaptation acoustique compris en 0 et 1.

Les vitesses du son dans 1'or ont les valeurs suivantes :

s = 3,33 Km/sec, § = 2,20 Km/sec, 5 = 0,866 Km/sec.
Expérimentalement, la puissance injectée dans 1'émetteur donne :
| kil B e iy
R = S.no-(Tem T0 )

1/ u

[ = 2 y
d'ol Tem(V) = (KV* + T0 )

- 1
oll K = s

R = résistance de 1'émetteur ;S = surface de 1'émetteur.

Le second paramétre déterminé par cette expérience est la coupure

isotopique Ti exprimée en kelvin et définie de la fagon suivante :

A
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Si la concentration d'isotopes de défaut de masse &M, est N, le libre
parcours sur les isotopes s'écrit :

A, = 4o = masse volumique du cristal
R GDIE ; ;

TA"
A3 (mm) =(Tl) x 1 mm. (22) (50)
Les résultats de la premiére expérience sont donnés sur la figure . i
La courbe théorique éﬂ (V) est ajustée sur les points expérimentaux avec les

valeurs : E = 24 kelvins, K = 10 (courbe 1).

Les courbes (2) et (3) sont calculées avec des valeurs différentes

de ces deux paramétres pour indiquer la sensibilité de Ta mesure.

D'autres mesures ont été réalisées sur un échantillon de longueur
différente, sur les polarisations L et T,» avec un émetteur de ZSOAR
d'épaisseur (109Q).

La figure 17 montre ces résultats.

T

T

38 kelvins, K

it
1]

5 pour les modes L

—r

22 kelvins, K

7 pour les modes T, .

i
Pour un flux d'énergie de chaleur de 100 W/cn?, on obtient les températures

d'émetteur suivantes :

Epaisseur d'émetteur | L : Ty

ce =afe

250 A + 7,2 kelvins

500 A P 6,6 kelvins: 6,5 kelvins

La valeur du paramétre K mesurée expérimentalement est deux fois plus

faible que celle calculée avec :
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s

Mode L.
X =40 W/cm?2
T1=40 kelvins
- 10
=
N
X en kgf/cm®
0 1 [ i I | : -
100 200 300
A A_
501
or Mode T
= X =40 W1/cm2 _
® 30 Ti=24 kelvins
=
Z20
&
10 I~ ‘
77 R

100 200 300
X ( Kgf/cm? )

Figure 18 I Amplitudes du signal longitudinal L et transverse rapide T, en
fonction de la pression uniaxiale. Les courbes théoriques sant ajustées avec
Ti = 40 et 24 K.




R expérimentale (5 et 10Q).

S =2,6 m%*, 0 etn =1 dans Te cas de 1'adaptation acoustique parfaite.

Nous interprétons ceci en pensant au fait que 1'@metteur est plongé
dans 1'hélium Tiquide. Les estimations de pertes vers 1'hélium dans cette
gamme de puissance (100 W/cm?) faites par B. Pannetier (Si)ﬂdonnent
~ 50 %. 11 semble donc raisonnable de trouver une surface “effective

de radiation" Sp €gale au double de la surface évaporée, (SR = 4,9 mm ).

L'évolution du rapport §9 avec la puissance injectée est en accord
(e0]

avec 1'hypothése du corps noir pour 1'émission de phonons. (Figures lg et

17).

Les températures d'émetteur sensiblement les mémes pour des pola-
risations L et T, renforcent cette hypothése du corps noir, ol la
distribution de phonons dans 1'émetteur est décrite par une température
unique Tern pour toutes les excitations. Ceci est vrai si le temps de
relaxation electron =-phonon Te]-ph dans 1'émetteur est petit devant

le temps de relaxation de 1'émetteur vers le cristal TR

Une troisiéme expérience consiste a regarder continuement 1'évo-
lution de chaque mode avec la pression. Pour cela, on échantillonne
le signal en positionnant la porte de 1'intégration sur la polarisation
sélectionnée. La figure 18 montre un tel enregistrement en fonction de

la pression.

Le calcul du signal transmis est compapré aux courbes expérimentales.

Le seul paramétre ajusté est la coupure isotopique Ti s
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On obtient Ti 24 kelvins pour Te mode Ty .

T

5 40 kelvins pour le mode L.

Les valeurs trouvées précédemment sont 22 et 24 kelvins pour.T; et

38 kelvins pour L.

Les valeurs mesurées en conductivité thermique sont TiL = 36 kelvins

Typ = 26 kelvins ( 52).

Remarques :

i) 1'ensemble de la courbe théorique relative au mode T; doit étre
translaté vers le haut de 10 %, comme si 10 % de 1'énergie Ty ne subis-
‘sait pas d'absorption. Le méme effet n'existe pas sur Te mode L. Ceci
peut &tre expliqué par un effet de "self focussing” (chapitre III,
paragraphe 4). Un pourcentage nﬁn'nég]igeab]e des modes Ty peut étre

hors d'axe" (a non // [110| ) et ne subit pas ou peu 1"interaction.

ii) Pour les faibles pressions, on note sur la figure 18 un écart
entre théorie et expérience. Ici, la théorie ne tient compte que du
mécanisme résonnant,et ignore la diffusion &lastique pour les phonons -

de basse fréquence. Cet écart se réduit avec Ta puissance d'émission.

Pyl mifensfpeuiulihaii ey e getiin gty bt R b e e e

Regardons la composition en fréquence d'une impulsion de chaleur
qui a parcauru 1 cm, en fonction du temps d'arrivée. (Figure 19).
Pour cela, nous é&chantillonnonsle signal & des temps différents,

15 nsec, 50 nsec, et 150 nsec. At est un retard sur le temps d'arrivee
1

0 s

At

t

1]

Les trois courbes d'absorption correspondantes normées & X 1indiquent

une composition spectrale trés différente. Au temps

At = 15 nsec, on ne recoit que les phonons faiblement disperses,
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dont la fréquence est inférieure & 150 GHz. Au temps t = 50 ns=c,

tous les phonons émis peuvent &tre présents exceptés ceux ayant subi

une diffusion a petit angle provoquant un retard supérieur & 50 nsec.
Enfin, au troisiéme point situé & 100 nsec, toutes les fréquences peuvent
8tre présentes a 1'exception des basses situees dans le front

de montée et peu diffusées.

I1 faudrait en fait déconvoluer le signal par le temps de réponse

du bolométre qui est de 1'ordre de 20 nsec.

. 8
Néanmoins, en nous référant aux mesures précédentes de gg, nous

obtenons une composition spectrale centrée & 1,8 -74,4 et 6,4 kelvins,
correspondant respectivement aux retards t : 15 nsec, 50 nsec et 100 nsec.
. La puissance d'émission est de 100 W/cm?, le temps de chauf-

fage 50nseg largeur de porte du Boxcar 10 nsec.

e s ik e wm 56 s K e o . o A s ey e e e S Ry S o S

Nous ne nous étendons pas sur ce chapitre,car simultanément &
nos expériences, .R.C. Dynes  (36) obtenait des résultats plus complets

que les ndtres en matiére de jonctions tunnel supraconductrices.

Cependant, nous présentons les résultats obtenus a 1'aide de
jonctions d'étain et d'aluminium granulaire (Figure 20). Dans le cas de
détection quantique, seules les fréquences supérieures au seuil de dé-

tection (gap du supraconducteur) sont enregistrées.

En fonction de la pression, le signal n'est entamé que lorsque
la coupure de 1'absorption devient supérieure au gap de la jonction.
On a pointé sur la figure 20, les deux valeurs de la pression auxquelles
correspondent les écarts d'énergies entre les niveaux let3 & =2A (supra)
Malgré la grande largeur de bande d'absorption, la décroissance du signal

se situe aux valeurs de la pression prédites précédemment.
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En conclusion de ce chapitre, Tes expériences faites sur 1"impu-

reté Sb dans le Germanium nous ont apporté les résultats suivants :

mise en évidence et confirmation des régles de sélection sur les

polarisations pour 1'interaction &lectron 1ié-phonon .

- mesure du rayon de Bohr par dispersion chromatiquedes phonons.

- validité de la théorie de Hasegawa-Kwok sur 1'absorption des
phonons par des niveaux peu profonds.

- mesure de la coupure isotopique des modes L et T,. .

- détermination du spgctre de phonons transmis et application

de la théorie du corps noir dans Ta gamme des faibles puissances

émises. (100 W/cm?).
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V. PHONONS DE TRES HAUTE FREQUENCE
(T.H.F.)

Les expériences d'impulsions de chaleur réalisées jusqu'ici partent d'un
spectre de phonons émis par effet Joule. Nous avons montré aux chapitresIlI
et IV que le spectre d'@mission thermique était de basse fréquence comparé
aux fréquences de bord : de zone de Brillouin. Pour une puissance d'émission
d'environ 100i/cm®, le spectre transmis sur plusieurs millimétres s'stale typi-
quement jusqu'a 2,5 meV soit 500 GHz. Nous appellerons phonons de basse
fréquence (B.F.) les phonons se situant dans cette gamme d'énergie, de méme

nous qualifieronsT.H.F. Tes phonons de fréquence supérieure a 1 THz.

Aprés 1'étude des phonons B.F. un intérét croissant se manifeste
actuellement pour les phonons T.H.F. Citons par exemple les expériences de
0. WEIS (1), V. NARAYANAMURTL (2). En effet, la création dé phonons cohérents
monochromatiques de plusieurs Térabertz & 1'aide de lasers moléculaires
(infrarouge Tointain) ou 1'émission de phonons T.H.F. a& 1'aide de jonction

P.N. (GaAs) donne un regain d'intérét a 1'étude des phonons de haute fréquence.

Nous nous proposons ici d'aborder 1'@tude de phonons T.H.F.
dans les semiconducteurs, par création de paires @&lectron-=trou a 1'aide
d'une bréve impulsion laser d'énergie supérieure & la bande interdite Eg.
Pour atteindre des fréquences supérieures au térahertz, il faut éviter les

discontinuités film mince - film isolant = cristal, nous irradions donc
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directement la surface du monocristal.

Les données expérimentales dans ce domaine sont pratiquement inexistantes
a 1'heure actuelle. Aux résultats expérimentaux obtenus, nous ne proposerons

que des explications qualitatives.

1) Spectre émis par intradiation Tumineuse :

L'absorption de photons d'énergie hy > Eg entraine la création de-paires
électron-trou. Les phonons de relaxation optiques et acoustiques (Figure 1) de
faible durée de vie, vont se thermaliser en phonons de plus basse fréquence.

A T'inverse d'une émission thermique ol le spectre s'élargit vers les hautes
fréquences avec la puissance émise, 1'émission d'un paquet de phonons hors
d'équilibre a 1'aide d'une impulsion laser entraine un spectre dont 1'origine
est T.H.F.

“ 400 L
Tentons d'examiner la |

situation dans InSb, ol un -a.
3001
photon de ® 2eV (laser argon P R P

jonisé) excite un électron
¥ 200

dans un état élevé comparé

a 1'énergie Eg. L'électron o

( meV )

A
w

sion successive de phonons

P
£

'.‘
i
. W I B_C. 17 .3
va se désexciter par émis- : —me =107 e
1
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Compte tenu de la forme et de la position de la bande de conduction par
rapport au spectre de phonons v(q), 1'@mission de phonons optiques est focali-
sée :au centre de zone (3). Cette émission préférentielle de phonons de
vecteurs d'onde quasi-nuls simpiifie 1'analyse des cascades branches optiques
— branches acoustiques. Notons ici que 1'@mission de phonons par effet Raman
et Brillouin est négligeable devant 1'émission de phonons de relaxation,

compte tenu des grandes longueurs d'atténuation de Ta lumiére sur Tes phonons.

2) Anharmonicité et régles de sélection :

Partons des phonons optiques de vecteurs d'onde nuls et examinons les
transformations successives de ces fréquences THF de durée de vie trés courte
(= 10" *sec) (4), en phonons aéoustiques de fréquences telles que nous
puissions observer leur propagation balistique sur une longueur de quelques
millimétres.

Considérons d'abord les processus les plus simples, processus & trois
phonons décrits par le terme cubique H, de 1'hamiltonien total du systéme
de phonons :

H=H +Hs+H,

ot H0 est la partie harmonique

A RS L B L
H3 = §| @ddldu ud udl Udu

@ est le potentiel interatomique et

e . Fo_ 8
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Yy (THz)

0 q (107 em™)

Figure 2 ¥.Cascades successives permettant & un phonon optique de centre de zone,

=

par des processus a trois phonons, de donner des phonons acoustiques d'énergie
de 1'ordre de 4 meV (v 1 THz). Respectant Tes régles de conservation de 1'énergie

et du moment, on aboutit au spectre c, exempt de modes T;. Nous ne considérons
que les vecteurs d'onde q // |110]. '




1

Les u, sont les déplacements selon les directions a du 11éme

atome.
Les processus & trois phonons permettent de passer de 1'état |n> =[n;, n,, n; >
a 1'8tat |n' >= |np - 1, n, + 2, ny + 1 > ob@&issent aux régles de sélection
suivantes.
i) conservation de 1'énergie et du moment cristallin :

w(q1, €1) =~ w(qz, €2) - w(qs, €3) =0

- > - Y = .
Q1 + Q2 + qs =0 ou K, vecteur du réseau réciproque.

ii) la constante de couplage f;(qy, gz, qs) intervenant dans la probabilité

de transition @ . de |n > vers |n' > s'écrit :

111 ed(l) ed|(2) ed"(B) .
fa(QleQa) = gddldn- '703"1""' ~‘—m'"" . ——7'(5';—'_ exp-j(qlr]+q2'r]l+q3'r] ||)

ol les ed(i) sont les composantes d des polarisations e du jieme phonon.

Cette deuxiéme régle de sélection est indépendante de la régle i).

Partant de. ces données, tentons de prévoir qua]itativément les résul-
tats. D'un point de vue expérimental, la direction [110| est la plus inté-
ressante puisque les polarisations transverses n'y sont pas dégénérées.
Dans 1'étude préliminaire de ce mécanisme compliqué, nous considérons le
probléme a une dimension, a // |110]|. Cette hypothése “simplificatrice
éliminant les autres vecteurs d'onde, nous semble justifiée par le fait que

=

tout phonon émis avec un vecteur non paralléle a

110| est perdu pour la
détection. La figure 2 représente le schéma des différentes cascades possibles
du type "1 phonon » 2 phonons" en ne tenant compte que de la régle (i),
conservation du moment et de 1'énergie. Aprés plusieurs cascades, tous les
phonons ont une fréquence < 1 THz a 1'exception de Quelque; phonons T,

"bloqués" non loin du bord de zone de Brillouin.
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Sur la foi de la régle (i), nous pouvons faire les prédictions suivantes:
pas de phonons T, a cause de la voie de décomposition Ty ~ L + T,, le

spectre T, transporte presque toute 1'énergie et s'étend de 2 a 5 meV,

Si maintenant, on examine les régles de sélection sur les fi(q,, g2, q3)
en nous placant dans 1'hypothése unidimensionnelle, la création de modes T,

est interdite. Ce résultat est la conséquence de la symétrie des 0 ;l.é“

en d" = X,y.

Aprés les processus a trois phonons, examinons les processus d'ordre
supérieur. Gibbons (6) a mesuré le coefficient de dilatation de InSb en
fonction de la température (Figure 3). Celui-ci .varie de facon non négli-

geable @ basse température, ce qui est

-3
0 :
éfq ‘I"indication de processus phonon-phonon
el d'ordre supérieur a trois.
; /
. / Si T'on s'arréte au processus a quatre
~03 7 f/{ phonons, les régles qe sélection inter-
o= / venant sur la constante de couplage
i fu (91929394 ) autorisent 1a création
.2 ;
- / des modes L,T,;, et T,.
2 / ~* |
: r - - - l 3 0
€L1 ~ Les arguments dgve]oppes Jusqu'ici,
; ne font.intervenir que les phonons hors
L Ml d'équilibre et ignorent la population

Temperature (K)
thermique du réseau. Ces processus

Figure 3 ¥.Variation du coefficient sont par définition indépendants de la
de dilatation avec la température. p

D'aprés Gibbons (96). température.
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Figure 4.%.Dispositif expérimental permettant de travailler So:us vide, & basse
température. Le faisceau laser peut alternativement, attaquer Te cristal ou
le bolométre (par diffusion de la lumiére). ‘




3) Dispositif expérimental

Ces expériences font appel & la méme technique que les impulsions de -
chaleur. La détection des phonorsest faite avec un bolométre supraconduc-
teur ou une jonction tunnel supraconductrice. Le pinceau laser est dirigé
sur 1'échantillon a 1'aide d'un miroir commandé par un micromanipulateur.

Le diamétre du faisceau Taser est déterminé par diaphragme de 1 mm positionné

devant 1'échantillon. (Figure 4).

L'échantillon, situé dans une enceinte sous vide, est collé sur un
support de cuivre massif, lequel plonge dans 1'hélium liquide, par une
autre extrémité. On mesure la température a 1'aide d'une résistance de
carbone calibrée, collée sur celui-ci. L'excitation est faite avec un laser
Argon ionisé dont la longueur d'onde est fixée & 5145 R. L"impulsion Tumi-
neuse a une durée de 20 nsec. La puissance créte recue par 1'échantillon

est de 1'ordre de 10 watts.

4) Résultats expérimentaux

- S - S e S s S b e e e e e e -

La premiére expérience consiste a caractériser le spectre L transmis
sur une longueur de 7 mm environ, dans InSb, de type n, selon [111].
Nous utilisons..pour cela la spectroscopie a ZkF développée au chapitre IV.
Nous en rappelons briévement le principe. Nous mesurons 1'atténuation des
modes longitudinaux en fonction de la concentration électronique. D'autre
part, les modes transverses n'étant pas atténués, nous mesurans le rapport
signal L sur signal T :

L/T (2k) = fo“: (n)P{Q).dq
“F

Le spectre P(q) est donné directement par la dérivée de L/T par rapport
a 2k

F
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Spectre thermique Excitation laser

VN //"H\

™~

' o
5 10 15 20 Energie (kelvins)

Figure 5°¥ Courbe “pleine ; variation du rapport des amplitudes de signaux
Tongitudinaux aux transverses, en fonction de la coupure 2kF en kelvins. Les
courbes finterrompues représentent les spectres thermique et “"excitation laser"
Noter 1'absence de BF dans ce dernier.

On peut comparer sur la figure 5 le spectre L issu d'un spectre primaire

thermique et excitation laser directe.

Des mesures semblables de spectre transmis ont &té réalisées sur les
mémes cristaux dont la face d'attaque était recouverte de couches &vaporées
ayant pour but . la thermalisation du spectre d'émission primaire. Dans
1'ordre de dépbt, les couches sont faites de 2000 E de 510{ 2000 3 de cuivre
et 400 R de Germanium. Le résultat obtenu avec ce type d'émission est
identique a celui obtenu par 1'émission Joule (Fig.5).

A Ta Tumiére de ces résultats, trois remarques peuvent &tre faites.

i) Malgré 1'atténuation en volume, Te déplacement vers ]es_hautes fréquences
du spectre transmis d'origine THF, est encore perceptible aprés une distance
de propagation de 7 mm. Le spectre transmis est centré sur 1a fréquence de
300 GHz et s'étend jusqu'a 500 GHz ou ~ 2 meV.

ii) Les basses fréquences sont absentes du spectre transmis} On peut donc

dire qu'il n'y a pas thermalisation compléte pendant la relaxation du

spectre primaire hors d'équilibre.

- 83 -




(Sn)

L4

Signal bolometrique

}H

Impulsion laser

\

=g

o

0,5 1 (Lsec

Figure 6¥; a) Signaux de phonons correspondant & une excitation thermique

b) signaux de phonons correspondant & une excitation laser directe

méme cristal. (1 = 1,08 mm) .




i1i) Enfin, nous observons que la puissance transmise aprés excitation laser,

est environ dix fois plus faible que celle enregistrée aprés chauffage laser

des films minces. Les coefficients d'absorption de Germanium et de InSb sont

trés voisins (v 60 %). L'énergie absorbée est donc sensiblement la méme dans

les deux cas. Une grande part de 1'énergie du spectre primaire THF est diffusée
donc perdue pour la détection, compte tenu du facteur de transmission T = exp-a.L
déterminé au chapitre IV, avec o « q?®. A cette diffusion en volume, contri-

buent les isotopes, les défauts et 1'interaction phonon—phondn.

e e B e e e e o o e e

A la vue de ces premiers résultats, les expériences de phonons THF sont
réalisées sur des échantillons de 1 mm de Tongueur. Ainsi, on peut espérer
la transmission de phonons de 5 meV ou v 1 THz. Aux Tongueurs.plus faibles,

la résolution des différents modes deviendrait imparfaite.

Nous comparons ici les deux types d'excitation, laser direct et therma-
lisation par films minces. Les résultats obtenus sont représentés sur la
figure 6. Les signaux correspondants au spectre B.F. (Figure 6-a), sont résolus
en temps. Le Téger mélange des impulsions T, et T, provient plus de 1'ouverture

de 1'angle solide de détection que du temps de réponse du systéme.

La hauteur relative des différents modes est en bon accord avec les
valeurs prévues par la théorie du "Self focussing“ (7) et habituellement
obtenues par les impulsions de chaleur dans les matériaux de la classe c.f.c

selon [110].

En revanche, les signaux bolométriques obtenus aprés excitation laser
directe, ont une forme trés différentes. (Figure 6-b). La premiére observation

est 1'élargissement important des impulsions. Dans cet élargissement entrent
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T=1.5K
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Figure 7¥: Signaux bo]ométriqués enregistrés & différentes témpératures,
aprés 3,1 mm de propagation et excitation laser directe.




d'une part la dispersion, d'autre part, la diffusion a petit angle (notons

que la variation de vitesse pour un phonon T2 de 1 THz est de 1'ordre de 50 %).

La deuxieéme observation est le changement important des hauteurs relatives
des différentes polarisations. Les modes Ti sont considérablement réduits par

rapport aux résultats précédents, on a maintenant L = Ty = Ta.

Le plomb comme matériau bolométrique nous permet de travailler & des
températures allant de 1,3 3 7 K. Cette expérience en fonction de la tempé-
rature nous a permis de faire une observation inhabituelle. La propagation est

faite sur 3,1 mm.

L'examen des signaux représentés sur la figure 7 permet de faire les
remarques suivantes. La partie balistique du signal est 1égérement diffusée
lorsque la température croit. Cette observation est classique dans une expé-

rience d'impulsions de chaleur (8).

En revanche, la partie retardée du signal observée & basse température
décroit jusqu'a disparaitre lorsque la température augmente. Ce comportement

est contraire 3 celui d'une diffusion.

Quelques remarques sont a faire sur les résultats les plus marquants, Ta
répartition de 1'énergie sur les différentes polarisations et le comportement

des impulsions avec la température.

Les résultats obtenus aprés une propagation de 1 mm (Figure 6) mettent
en évidence une diminution considérable de 1'amplitude du mode Ti1 comparati-
vement a4 ce qui est attendu avec les impulsions de chaleur. Cette observation

va dans le sens des prévisions faites en ne tenant compte que des régles de
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conservation de 1'énergie et du moment.

Par contre, les régles de sélection sur les polarisations infervenant
dans Ta constante de couplage, dans le cas du probléme a une dimension
(a // | 110] ), contredisent ce résultat expérimental, car elles interdisent
la création du mode T.. Dans 1'hypothése ol le prob]émé ne peut étre décrit,
d une dimension, les phonons T.H.F. de trés courtes durées de vie Tph doivent
se décomposer en phonons moins énergétiques en un temps petit devant le temps
de propagation. Tous les vecteurs d'onde sont créés simultanément et peuvent
intervenir, alors 1'interdiction sur Tes modes T2 tombe. Dans la deuxiéme
hypothése ou seuls les vecteurs d'onde E //|110| seraient pris en compte,
des processus phonon- phonon q'ordre supérieur & trois, doivent intervenir
pour expliquer la présence des modes T2. En ce qui concernel1e grand nombre
des phonons Tz, K. Othashi (59)et V;Narayanamurti"(54) ont observée qu'ils
étaient mieux couplés aux dislocations que Tes autres modes. I1 est donc
possible que les dislocations soient un facteur non négligeable dans 1'émis-

sion des modes T,. Cette é&tude préliminaire ne nous a pas encore permis une

observation plus systématique en fonction de Ta qualité des échantillons,

L'évolution de la forme des signaux avec la température mérite quelques
remarques. Le signal de phonons se compose de deux parties assez distinctes,
(Figure 7), ta partie balistique B.F. se propageant a la vi?esse du son dont
la largeur est essentiellement due & la dispersion chromatique des phonons
qui la composent. Cette partie du signal s'élargit avec la fempérature.

IT s'agit d'une diffusion a petit angle augmentant le parcours des phonons.

La deuxiéme partie du signal couramment appelée "queue de diffusion"
peut s'étendre sur des temps allant jusqu'a dix fois le temps de propagation

i la vitesse du son.

= §6 =




Cette partie du signal, importante & basse température (v 1 K) décroit
lTorsque Ta température augmente. Pour décrire ce comportement remarquable
nous proposons 1'explication suivante. A basse température, les phonons T;
T.H.F. "bloqués" au voisinage du milieu de zone de Brillouin, du fait de
leur grande durée de vie, peuvent se propager lentement et arriver trés
retardés. Lorsque la température du réseau augmente jusqu'a 7 K, des phonons
thermiques.de 1'ordre de 20 K (maximum de la bosienne & 7 K), correspondant
a 1'énergie des modes T» en milieu de zone ,de toute polarisation, sont
disponibles pour participer a des processus a quatre phonons et ainsi rendre
possible le déblocage des phonons T, T.H.F. Ces derniers peuvent donc se

décomposer en phonons BF et contribuer a la partie balistique du signal

pour ceux dont le vecteur d'onde reste // a la directioh [11Q].

Pour conclure ce chapitre, nous pehsons que la création d'un paquet
de phonons T.H.F. hors d'équilibre par excitation laser est une fagon
intéressante d'aborder 1'étude de 1'interaction phonon-phonon, domaine
oll beaucoup de paramétres isont mal connus. Ces quelques expériences préli-
minaires nous ont permié de mettre en avidence quelques résultats remarquables
sur la diffusion phonon-phonon des différentes polarisations et fréquences

permettant de mieux préciser le concept de "thermalisation".
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CONCLUSION ET PERSPECTIVES

L'ensemble des expériences réalisées ont pour but une meilleure
connaissance de la physique des phonons H.F. en particulier 1'analyse

spectrale des impulsions de chaleur dans les semiconducteurs.,

- Tout d'abord, nous avons développé une technique de spectrométrie
basée sur la dispersion chromqtique des phonons balistiques, propriéte
intrinséque des solides. Par des mesures de temps de vol, nous avans
déterminé les courbes de dispersion o = qu(l +aq* + ..,) dans la gamme
des énergies de gap des supraconducteurs utilisas (J.T.S. d'étain, plomb).
Réciproquement, une fois connue la fonction m(ﬁ), les résultats suivants

ont été obtenus :

- mesure et modulation du "gap effectif" d'une jonction tunnel

supraconductrice en présence d'un champ magnétique.

» mesure directe du rayon de 1'orbite de Bohr de 1'impureté

(o]
Antimoine dans le Germanium (40 A).

- Dec informations précises sur 1'interaction électron-phonon dans
Tes semiconducteurs sont obtenus avec des impulsions de chaleur.
. dans le Germanium, 1'absorption résonnarte des phonons entre les
niveaux singulet et triplet de 1'état de base de T"impureté Sb et les

régles de sélection sur les polarisations de phonons s'y attachant, sont
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vérifiées avec précision. La dépendance en fréquence du coefficient
d'atténuation est en accord avec la théorie Hasegawa-Kwok. Enfin, avec
le splitting accordable des niveaux d'énergie avec une pressjon uniaxiale
nous avons déterminé la composition spectrale des impulsions de phonons
transmis. La comparaison avec un spectre du type "corps noir" détermine

la diffusion par défauts de masse isotopique.

- Dans InSb de type n, les expériences concernant 1'interaction &lectron-
phonon opt donné les résultats suivants :

. la mise en évidence de la non-interaction des modes transverses
avec les électrons de conduction, grace a une calibration spéciale du
bolométre.

. la Timite supérieure des vecteurs d'onde de phonons longitu-
dinaux a q = ZkF interagissant évec les électrong a été obtenuwg soit par
modulation du seuil de détection 2A(H) d'une J.T.S. avec un champ magnétique
(InSb, GasSb), soit en ajustant le diamétre de la surface de ?ermi 2kF(n)
avec la concentration électronique, au voisinage du vecteur d'onde de
phonon q = é%?. Ces: deux propriétés de 1'interaction &lectron-phonon
sont utilisées dans la "spectroscopie a ZkF“. Celle~ci détermine sans
paramétre ajustable, Te spectre d'une impulsion longitudinale transmise
dans le cristal. La dépendance en fréquence de la diffusion en volume

est déterminée en comparant notre spectre avec un rayonnement de corps noir.

50

. Enfin, grdce a la Timite trés abrupte & 2kF" la résolution
en fréquence de notre spectrométre nous a permis d'observer une résonance
dimensionnelle dans un film mince d'aluminium d'une épaisseur d = 370 A =
I, A
(n+—2-) % ph.

- La derniére partie de ce travail est 1'amorce d'une étude des phonons
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de trés haute fréquence créés par excitation laser directe. Elle apporte
des informations sur 1'interaction phonon-phonon, domaine o trés peu

de paramétres sont connus. Trois observations sont 3 retenir @

. @ basse température, les longues durées de vie inattendues
de phonons T.H.F. font que le spectre &mis ne se thermalise gue partiel-
lement sur une longueur de propagation de plusieurs millimétres.

. la répartition de 1'énergie transportée par les différents
modes est trés différente de celle obtenue par les impulsions de chaleur.

. la mise en ~évidence de processus phonon-phonm d‘ordre Supé-
rieur a trois est faite en examinant 1'évolution de 1a forme des impulsions

trangnises en fonction de la température.

L'excitation Taser nous semble étre un moyen prometteur pour 1'étude
de 1"interaction phonon-phonon. Nous pensons ‘par exemple « & des .expé-
riences d'interaction de faisceaux de phonons dans des corps plus anhar-

moniques .que InSb tel que le Bismuth.

D'autres perspectives dans un avenir proche sont pour nous la génération

de phonons monochromatiques cohérents. Ce type d'expérience.. a &té réalisé

récemment par W. GRILL et 0. WEIS. Elle consiste a irradier la surface

d'un monocristal fortement piézoélectrique & 1'aide d'un faisceau laser
infrarouge trés lointain. Grace au transfert direct de fréquences nhoton-
phonon, la surface du solide se recomporte comme une source de phonons mono-

chromatiques cohérents.

Les fréquences transmises sont & 1'heure actuelle de plusieurs Térahertz.
La mesure des fréquences est donnée par la dispersion chromatique, importante
dans cette gamme d'énergie. Ces expériences nouvelles sont intéressantes ¥
car elles prolongent "trés largement la gamme des ultrasons dont les plus

aigus ont une fréguence de ~ 30 GHz.
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