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1. INTRODUCTION

1 INTRODUCTION

Une paire électron trou peut étre créée dans un semi-conducteur par absorption
d’un photon dont ’énergie est supérieure a la largeur de la bande interdite, cette
paire peut réduire son énergie en se liant pour former un état stable appelé
exciton dont la durée de vie est comprise entre 10~%s et 1035 . La paire ainsi
formée peut se déplacer dans le cristal en transportant I’énergie d’excitation mais
pas de charge. Il existe deux approximations limites différentes de Pexciton, I'une
est due & Frenkel (1931) qui considére que le trou et 1’électron sont étroitement
liés, I’exciton est dit localisé, ’autre est due & Mott et Wannier (1937) pour qui
la liaison est faible et la distance entre ’électron et le trou est grande par rapport

au parameétre cristallin, I’exciton dans ce cas s’étend sur plusieurs sites atomiques.

Les excitons chargés (ou trions excitoniqueé) résultent de la liaison d’un
exciton avec un trou = XJ (e, h,h), ou avec un électron — X~ (e, e,h),
leur existence & été confirmée d’abord théoriquement par Munschy et Stébé
(1974,1975) dans les semi-conducteurs massifs et par Stébé et Ainane (1989) dans
les semi-conducteurs bidimensionnels, puis expérimentalement par Kheng (1993)
et Buhman (1995) dans les puits quantiques. D’autres études expérimentales
récentes ont permis leur identification dans les puits quantiques simples
GaAs/Al;Ga;_, As (Finkelstein 1996), ou dans GaAs/Alg 33Gagg7As en présence
d’un champ magnétique (Shields, 1995b,1995¢), dans les puits quantiques doubles
(Shields 1997) et dans les points quantiques (Arkadiusz 1995).
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En présence d’un champ électrique, nous pouvons nous attendre a deux
effets: d’une part, une déstabilisation due aux forces des sens contraire s’exergant
sur les particules de charges opposées, comme pour I’exciton, d’autre part un
déplacement global du centre de masse affecté de la charge résultante, ce qui peut
donner lieu & des propriétés originales par rapport -aux complexes excitoniques
neutres. Le but de ce travail est d’apporter une contribution a 1’étude théorique
des complexes excitoniques chargés X~ et X, dans les semi-conducteurs massifs
et bidimensionnels soumis & un champ électrique uniforme.

Le premier chapitre est un rappel de quelques études théoriques et expérimen-
tales sur les excitons et excitons chargés en présence d’un champ électrique
uniforme. Nous rappelons aussi ’effet Stark dans les atomes d’hydrogéne et
d’hélium, qui permettent de faire une analogie avec les cas limites de ’exciton
et du trion. Puis nous achevons ce chapitre par une annexe sur le comportement
d’un électron dans un solide soumis & un champ électrique uniforme externe.

Dans le second chapitre, nous étudions Paction d’un champ électrique sur
un trion dans un semi-conducteur massif (3D) dans'le cadre de Papproximation
de la masse effective et dans un modéle & deux bandes simples, isotropes et
paraboliques. Nous décomposons d’abord le mouvement de X~ en un mouvement
relatif et un mouvement associé au centre de masse, nous montrons ainsi que
I’énergie du centre de masse présente des niveaux discrets similaires aux niveaux
de "Wannier-Stark” déja connus dans le cas d’un électron. Nous utilisons la
méthode variationnelle avec un choix approprié de fonction d’onde pour déterminer
I’énergie relative de 1’état fondamental du trion X~ en présence d’un champ
électrique uniforme. La comparaison avec les résultats de Katih et al. (1993),
obtenus en perturbation, nous permet de tester la validité de notre modéle et de
montrer que nous pouvons atteindre des champs plus élevés.

Au troisiéme chapitre, nous calculons I’énergie de liaison de 1’exciton chargé
X~ (3D) pour différentes valeurs du champ électrique et du rapport des masses
effectives des porteurs. Nous montrons qu’un champ électrique faible renforce les

énergies de liaison (effet inattendu).
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1. INTRODUCTION

La maftrise des techniques d’application du champ électrique dans les systémes
strictement bidimensionnels (2D), a permis récemment l'observation de I’effet
Franz-Keldysh en (2D) (Schmeller et al. 1994) ce qui était prédit il y a environ
20 ans par Ledermann (1976), mais était resté inobservé malgré une tentative de
Miller et al. (1985). Ceci montre que les systémes strictement bidimensionnels
ne sont plus seulement un modéle théorique mais peuvent aussi trouver un
support expérimental. Il est alors justifié d’étudier les trions X~ et X dans
un semi-conducteur (2D) en présence d’un champ électrique uniforme faible, ce
qui fera ’objet du dernier chapitre et constitue, & notre connaissance, la premiére
étude réalisée dans ce domaine. Nous calculons ensuite les énergies de liaison des
excitons chargés X~ et X . Ce travail nous permet de situer le cas d’un puits
quantique de largeur L soumis & un champ électrique transversal (perpendiculaire
4 la direction de croissance). Si la largeur du puits devient infiniment grande nous
devons retrouver le cas d’un semi-conducteur massif, et lorsque L tend vers zéro

ceux du semi-conducteur strictement bidimensionnel.
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Chapitre 1

Généralités.



1.1. Etats excitoniques dans les semi-conducteurs.

1.1 [Etats excitoniques dans les semi-conducteurs.

Les semi-conducteurs, matériaux de base de ’électronique moderne, sont aussi
les matériaux de base de ’optoélectronique, technologie qui envahit notre vie

quotidienne avec les lecteurs laser, détecteurs infrarouges...

Le spectre énergétique de I’atome d’hygrogéne présente une série de valeurs
discrétes. De méme, il existe une série de valeurs permises pour ’énergie de
Pexciton, mais une grande différence existe dans la valeur de ’énergie de liaison,
quelques meV pour 'exciton contre 13,6 eV pour ’atome d’hydrogéne. Les atomes
d’'un gaz d’hydrogéne ont tendance a se combiner pour former des molécules
d’hydrogéne (H,), de méme ’énergie de deux excitons se réduit pour former des
molécules excitoniques appelées aussi biexcitons et détectées dans plusieurs semi-
conducteurs, dont le silicium (Haynes 1966), ainsi que dans les semi-conducteurs
composés CuCl (Nikitine 1969) et ZnO (Packard et al. 1967). Il y a une forte
ressemblance entre un gaz d’hydrogéne et un gaz d’excitons, aussi par analogie
avec les systémes atomiques et moléculaires, Lampert (1958) étudia la possibilité
de formation des complexes excitoniques, qui peuvent étre mobiles ou localisés

autour de centres d’impuretés.

Parmi les complexes mobiles, nous étudions ici les excitons chargés, issus de
la liaison d’un électron ou d’un trou avec un exciton, donnant ainsi soit ’exciton
chargé négativement (e + X — X ™) soit I'exciton chargé positivement (A + X —
XY . 1l a été trés difficile d’identifier la raie correspondante & X ~ dans le spectre
d’énergie. 1l en a été de méme pour I’atome d’hydrogeéne ionisé H~ qui posséde
un seul état (Bethe et Salpeter 1957): il n’admet donc pas d’états discrets. Stébé
et Munchy (1974, 1975) ont calculé les énergies de liaison de ces complexes dans
le cas de X . Ils ont utilisé un calcul de type atomique et ont confirmé P’existence
d’un état stable pour toute valeur du rapport des masses effectives de ’électron

et du trou ¢ = m?/mj}. Pour X3 , ils ont utilisé un calcul de type moléculaire non

21



Chapitre 1. Généralités.

adiabatique, plus précis pour o < 0.1. D’autres études expérimentales ont été
menées sur X~ et X; , nous citons ici Thomas et Rice (1977). En augmentant par
dopage la densité de charge des porteurs, ils ont identifié des excitons chargés
dans le Ge. Puis Stébé et al. (1978) ont suggéré que la raie v, du spectre de
luminescence de CuCl soit attribuée a X .

L’avénement des nouvelles techniques de croissance (micro-lithographie, épita-
xie & jets moléculaires ...) a permis de fabriquer des puits quantiques de largeur L
trés petite (lorsque L est inférieure au rayon excitonique, le semi-conducteur est
considéré bidimensionnel). Lorsque la dimensionnalité est réduite, il est alors plus
facile d’observer des excitons chargés, car leurs énergies de liaison augmentent
considérablement (Stébé et al. 1989). Parmi les travaux théoriques, citons
Bobrysheva et al. (1982) qui ont utilisé un calcul variationnel, puis Stébé et
Ainane qui, eux aussi, ont employé un calcul variationnel utilisant une fonction
d’onde d’Hyllerras et un calcul récent de Thilagam (1997) utilisant la méthode des
espaces de dimension fractionnels. Les expériences d’électroluminescence sur les
puits quantiques GaAs/AlAs ont permis d’observer une forte augmentation du
pic de 'exciton chargé X~ trés bien défini; et une diminution du pic excitonique
lorsqu’on augmente la concentration d’électrons dans le puits (de 1'ordre de
10%c¢m=?) (Buhman et al. 1995). Ce phénoméne, déja connu en astrophysique,
qui explique 'opacité des étoiles, quand un atome d’hydrogeéne de la surface
d’une étoile capte un électron provenant de son noyau pour former H~. Nous
pouvons aussi citer Kheng et al. qui ont identifié X~ dans les puits quantiques
CdTe/Cd.Zn_)Te (Kheng et al. 1993), Shields et al. dans GaAs[Al,Ga -z As
(Shields et al. 1995a) pour X~ et dans GaAs dopé en accepteurs pour I’identification
de XJ (Shields et al. 1995b) puis des expériences de photoluminescence de
Finkelstein et al. (1996a), qui ont identifié simultanément X~ et X, dans
GaAs[Al,Gan_g)As. De plus D'existence d’états X (état singulet) et X; (état
triplet) de I’état fondamental ont été identifiés en présence d’un champ magnétique
(Shields et al. 1995b); (Finkelstein et al. 1996a, 1996b), alors que ces états

n’existent pas dans H~.
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1.2. Effet du champ électrique sur les semi-conducteurs.

Ec (l)
Ev (X)

Fi1G. 1.1: Modification des bandes de conduction et de valence dans la direction
du champ appliqué, Uélectron et le trou pénétrent par effet tunnel dans la bande
interdite et réduisent l’énergie du gap ( Bastard (1988)).

1.2 Effet du champ électrique sur les semi-conducteurs.

Les premiéres observations de I’effet du champ électrique sur le spectre optique
excitonique ont été mises en évidence par Harrick (1956): lorsque le champ
électrique augmente, il y a absorption de photons d’énergie Aw inférieure a
I’énergie du Gap FE,. Ces observations ont été attribuées aux phénomenes de
vibrations du réseau et a des effets d’impuretés.

En 1958, Franz et Keldysh (Franz 1958, Keldysh 1958), indépendamment, ont
prédit l'effet tunnel entre les bandes et présenté une théorie sur ’électroabsorption
en affirmant un décalage vers le rouge du bord de bande en présence du champ
électrique (Fig. 1.1); la courbe d’absorption présente une queue en dessous de
'énergie de bande interdite (Fig. 1.2) et une oscillation pour des énergies plus

élevées.
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Chapitre 1. Généralités.

(=]

<

~
T

o) sees

F1G. 1.2: Courbes du coefficient d’absorption en fonction de I’énergie du photon
pour quelques valeurs du champ électrique f, l’absorption en dessous du gap et
Voscillation du coefficient d’absorption pour des champs élevés correspond & Ueffet

Franz-Keldysh ( Ralph (1968)).

Quelques années plus tard, leur théorie a été vérifiée expérimentalement par
Boer et al. (1959), puis Williams et al. (1962) sur CdS et Moss (1962) dans le cas
de GaAs: leurs travaux ont montré qu'il y a déplacement du bord d’absorption
vers les basses énergies. Yacoby (1966) a étudié I'effet Franz-Keldysh sur le
Silicium massif. Il a montré que le changement d’absorption A« est proportionnel
a F1™ (F champ électrique) comme il I’avait prédit lui méme en 1965, ainsi que
Penchina (1965), et non comme F? qui avait été prédit par Chester (1964) et
Frova (1965), puis il a conclu qu’une telle différence est peut étre & Porigine
de champs électriques internes causés par des impuretés ou imperfections du
cristal. Cependant, en 1966, Hamakawa et al. suggérent que les effets excitoniques
peuvent expliquer les divergences entre expérience et théorie de 1’électroabsorption.
Des travaux sur C'dS ont montré que la théorie d'une seule particule est inadéquate
et que I’absorption excitonique est dominante dans le spectre d’absorption.

Tharmalingam (1963), Callaway (1963) et Aspnes et al. (1966) ont utilisé les
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1.2. Effet du champ électrique sur les semi-conducteurs.

propriétés de la fonction d’Airy pour étudier les propriétés diélectriques et optiques
des solides.

La forme de la courbe d’absorption trouvée est celle prédite par Franz et

Keldysh. Penchina a développé les calculs de Tharmalingam pour expliquer le
cas d’absorption indirect. Seraphin et Bottka (1965) ont étudié I’effet du champ
électrique sur I'indice de réfraction, puis ils ont appliqué leurs résultats sur le Ge.
Ils ont trouvé que la fonction diélectrique présente aussi des oscillations comme
le coefficient d’absorption dans le cas de d’effet Franz-Keldysh.
Tous ces calculs ont été développés dans I’approximation a une particule, cette
approximation n’est valable que dans la situation ou ’énergie de la paire e-h
dans le champ est plus grande que ’énergie excitonique la plus élevée. Duke
et Alferieff (1965) sont parmi les premiers a inclure I'influence de attraction
coulombienne pour le calcul de 1’absorption optique dans les semi-conducteurs
en présence d’'un champ électrique fort. Puis vient le travail de Ralph (1968) qui
a amélioré le travail de Duke et Alferieff, en résolvant 1’équation de Schrédinger
excitonique en présence d’un champ électrique avec la méthode WKB. L’étude
des états stationnaires du mouvement relatif de I'exciton (état fondamental) est
formellement identique au probléme de 1'atome d’hydrogeéne. Dans le cas d’un
exciton, ’énergie de liaison est plus faible que 1’énergie de liaison de ’atome
d’hydrogene. Cela est dit aux valeurs de masses effectives et de la valeur de &
(constante diélectrique) qui réduisent son énergie. Donc de trés petits champs
peuvent ioniser l;exciton, ce qui rend Son observation expérimentalement plus
difficile que dans le cas de I’atome d’hydrogéne. La théorie de perturbation est
alors & utiliser avec précaution ainsi que la méthode variationnelle, puisqu’au dela
d’une certaine valeur de F il y a compétition entre I’état liant et I’état antiliant
(Dow 1970).

Pour le cas des systémes bidimensionnels (puits quantique, super-réseaux...),

nous faisons un bref rappel concernant l'effet d’un champ électrique uniforme

longitudinal (paralléle & la direction de croissance) ou transversal.
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Parmi les études qui ont été faites sur ’exciton dans un puits quantique en
présence d’un champ électrique, nous citons d’abord Brum et al. (1985a) pour
un champ longitudinal et Miller et al. (1985) qui en plus ont étudié le cas d’un
champ transversal. Nous déduisons les remarques suivantes: le champ appliqué
est assez fort mais limité pour que la notion d’état quasi-lié ait encore un sens.
Les effets d’'un champ paralléle et d’'un champ perpendiculaire ne sont pas les

mémes par raison de symétrie.

Pour un champ longitudinal, la barriére du puits devient triangulaire et
I’électron s’échappe du puits par effet tunnel, ce qui induit I’ionisation de ’exciton.
Pour un champ transversal le phénomeéne est analogue a exciton 3D (Dow 1970,
Blossey 1970): ’espace n’est pas limité dans la direction du champ comme dans le
puits, donc il n’y a pas d’effet de confinement et le mouvement relatif de ’exciton
est perturbé comme dans le cas de D’effet Stark, avec quelques changements dis
a la réduction de dimensionnalité (Lederman et Dow 1976).

Pour un champ longitudinal, ’énergie de confinement de I’électron et du trou est
affectée par le champ, les fonctions d’ondes sont délocalisées aux interfaces des
barriéres, et I’énergie de liaison de I’exciton diminue quand le champ augmente.
Pour une impureté hydrogénoide, son énergie de liaison augmente ou diminue
avec le champ selon la position de cette impureté dans le puits (Brum et al.
1985b). Dans le cas de ’exciton chargé X~ qui fera,-l’objet de notre étude, nous
citons le travail de Katih et al. (1993). Ils avaient étudié I'influence du champ
électrique faible par méthode perturbative dans un semi-conducteur massif. Ils
ont montré que I’énergie de liaison augmente avec un champ faible. Puis Dujardin
et al. (1997), qui ont considéré le cas de I’exciton chargé dans un puits quantique
soumis & un champ longitudinal, ont trouvé que ’énergie de liaison de X~
diminue quand le champ augmente. Enfin vient un résultat expérimental de
Shields et al. (1997) qui affirment la méme chose que Dujardin et al.. Ajoutons
encore que dans le cas d’un super-réseau (SR), un effet paradoxal se produit: la

localisation des fonctions d’ondes électroniques, ce phénomeéne avait été prédit par
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1.2. Effet du champ électrique sur les semi-conducteurs.

FIG. 1.3: Modification de la barriére du puits de potentiel en présence du champ,
(a) en absence du champ, (b) en présence du champ ( Callaway (1974)).

Wannier (1960, 1962) dans les semi-conducteurs massifs, mais avait été longtemps
contesté par plusieurs auteurs, par exemple Zak en 1968, malgré des confirmations
théoriques par Shockley (1972) et expérimentales par Koss (1972). Lorsqu’un
champ électrique F' est appliqué longitudinalement sur un SR de période D,
les barriéres des puits quantiques deviennent triangulaires (Fig. 1.3), puisily a
un décalage en énergie de eF'D entre les puits adjacents (Fig. 1.4, Niveaux de
Wannier-Stark). L’effet tunnel des électrons diminue, il se produit alors un effet

de localisation des états électroniques.

Un exemple parfait qui décrit ce phénomene est ’'augmentation de I’énergie
de liaison Ex de I’exciton, passage de la valeur du massif GaAs Ex = 4meV a
Ex = 15meV du puits quantique isolé (L = 30A) (Mendez et al. 1988, Agullo et
al. 1990) (localisation de la paire e-h dans un seul puits Fig. 1.5).
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2 g Stark-ladder

Wavelength

Blue-shift of absorption edge

FIG. 1.4: Effet d’un champ électrique sur les fonctions d’onde pour un SR, F=0
correspond & 3D, Uélectron passe par effet tunnel & travers les barriéres, F= high
localise U’électron dans un seul puits 2D (Hosoda (1996)).

N (c)

FI1G. 1.5: Localisation des fonctions d’ondes dans un super-réseau, pour un champ

électrique faible (a), moyen (b) et fort (c) (Mendez (1988)).
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1.2. Effet du champ électrique sur les semi-conducteurs.

FIG. 1.6: Echantillon permettant l’observation de Ueffet Franz-Keldysh ¢ deuz

dimensions, AV = 1.5V génére un champ d’intensité 10°V/em(  Schmeller
(1994)).
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Chapitre 1. Généralités.

1.3 Effet Stark dans ’atome d’hydrogéne et d’hé-
lium *.

Introduction.

L’effet Stark est utilisé pour calculer la constante diélectrique ou la polarisabi-
lité des atomes. Il est aussi utilisé dans les modulateurs électro-absorbants utilisant
Veffet Franz-Keldysh. Dans cette partie, nous ferons un rappel sur U'effet d’un
champ électrique sur I’atome d’hydrogéne qui ressemble & ’exciton, puis ’atome

d’hélium qui ressemble aux excitons chargés.

1.3.1 Effet Stark dans I’atome d’hydrogéne.

1.3.1.1 Effet Stark linéaire.

Considérons un atome d’hydrogeéne soumis & un champ électrique uniforme
d’intensité I et ayant comme direction I’axe oz. Les niveaux de I’atome d’hydrogéne
subissent une levée de dégénérescence. On définit le champ en unités atomiques
par: f = %“EFF ou ay représente le rayon de Bohr et Ry le Rydberg.

L’équation de Schrédinger de I’atome d’hydrogéne en présence du champ
électrique externe est séparable en coordonnées paraboliques. Pour des champs
faibles, la théorie de perturbation donne pour la correction du premier ordre qui
est linéaire en f (Bethe et Salpeter 1957):

EW = gf n{n; — ns) (1.1)

- n: nombre quantique principal.

— nj, ny: nombres quantiques paraboliques.

*  Partie traitée dans Bethe and Salpeter (1957).
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1.3. Effet Stark dans ’atome d’hydrogéne et d’hélium *.

FIG. 1.7: Distribution de charge de I’état (n; = 2,n, = 0,m = 0) nombres
quantiques paraboliques, le noyau est au centre, les courbes sont des lignes de la
densité de charge. Notons qu’une forte concentration de charge est localisée vers

les z positifs ( Bethe (1957)).

Chaque état stationnaire du spectre discret est déterminé en coordonnées
paraboliques par trois entiers, n nombre quantique principal, n; et n, nombres
quantiques paraboliques reliés par I’équation n = ny + ny+ | m | +1 o m
est le nombre quantique magnétique. Les deux composantes extrémes du niveau
désintégré correspondent & (ny = n—1,n; = 0) et (ny = 0, ng = n — 1).
La séparation entre ces deux niveaux extrémes est 3 f n(n —1). Cette séparation
dépend approximativement de n?. Le moment dipolaire augmente lorsque I’électron
est éloigné du noyau. La valeur moyenne du moment dipolaire de ’atome est

donnée par:

_ 3
z = —En(nl — ny) (1.2)

Pour n; = ny donc (Z = 0) il n’existe plus d’effet Stark linéaire. Dans le cas

n1 > ng, comme nous pouvons le voir sur la figure (1.7), en coordonnées paraboli-
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ques, I’électron se trouve essentiellement du c6té des z positifs, contrairement en
coordonnées polaires qui sont symétriques par rapport au plan z = 0.

La désintégration de Stark atteint de grandes valeurs, spécialement pour les
états hautement excités, ainsi pour n = 5 la séparation entre les composantes,
(n1 = 4,n2 = 0) et (n; = 4,7, = 0) pour un champ de 500.000 V/cm est de
méme ordre de grandeur que la séparation entre les états de nombre quantique

principal n = 5 et n = 6 en ’absence du champ.

1.3.1.2 Effet Stark quadratique

Avec la croissance du champ un terme quadratique en f apparait en plus de
effet Stark linéaire, I’énergie s’écrit en seconde approximation (Landau 1966):

1
E® — 6 £* 7t 1n? = 3(ny — na)? — 9n? +19] (1.3)

Comme effet Stark linéaire, E(?) dépend d’abord de n, n; et ny mais aussi du
nombre quantique magnétique m. La levée de dégénérescence se poursuit dans
effet de la deuxiéme approximation. Notons encore que E® est inchangé en
permutant n; et ny. Gréace & I'effet quadratique, les termes se déplacent toujours

vers le bas car cette quantité est toujours négative.

1.3.1.3 Ionisation par le champ électrique

En examinant ’expression de ’énergie potentielle de 1’électron :

vV = —% + f-7 (1.4)
nous remarquons que le potentiel V admet deux singularités en r = 0 et r = oo.
En mécanique ondulatoire, lorsqu’il existe deux potentiels, il est possible que
Pélectron passe de I'un a ’autre par effet tunnel & travers la barriére triangulaire,
Pélectron est alors accéléré et ’atome est ionisé. Pour donner un ordre de grandeur
du champ qu’il faut appliquer a l’atome d’hydrogéne pour Iioniser, prenons a

titre d’exemple l'intensité du champ produite par le champ du proton & une
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1.3. Effet Stark dans I’atome d’hydrogene et d’hélium *.

FIG. 1.8: Fonction d’énergie cinétique ¢(n), (A) pour un champ intermédiaire,
(B) pour un champ trés fort ( Bethe (1957)).

distance égale au rayon de la premiére orbite de Bohr de I'atome d’hydrogéne,
c’est a dire:
e 4,8 x 10710

= = 5,142 x 10° :
& = (5,29 x 10°9)2 5,142 x 10°V/em (1.5)

Cette quantité est utilisée en physique atomique comme unité atomique du champ
et correspond a 1 u.a. Ce champ est extrémement fort, mais dans les solides, les
excitons sont facilement ionisés & cause de leur énergie de liaison trés petite
devant Ry d’un facteur égal % (p# masse réduite de la paire électron-trou, k
permittivité diélectrique du sol?de). Soit ¢(n) (n = r — z) la fonction énergie
cinétique de ’électron (¢ est obtenue lors de la séparation de Péquation de

Schrédinger en coordonnées paraboliques).

1, C mi-1 1
¢(n) =~y + 7 A T (1.6)

avec € = V—2F, E est I'énergie totale de ’électron, C' paramétre introduit au
moment de la séparation de I’équation de Schrédinger en coordonnées paraboliques.

Sur la courbe de ¢ en fonction de 7 (Fig. 1.8), entre les deux points de rebroussement
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(m < n < n2) la fonction d’onde est oscillatoire. A I'intérieur de la barriére de

potentiel (72 < n < n3) la fonction d’onde décroit exponentiellement.

X = gA e [ e | [ VTR e (17)

ou A est la constante de normalisation

En dehors de la barriére (n > ns) I’énergie cinétique est positive et la fonction
d’onde est oscillatoire. La barriére de potentiel s’amincit lorsque le champ croit,
I’expulsion de ’électron de la région interne de ’atome a l'extérieur a travers
la barriére n’est autre que l'ionisation de l’atome. Comme il existe toujours
une probabilité P pour que 1’électron s’échappe de 'atome, par le moyen de la
méthode W.K.B, nous exprimons cette probabilité d’ionisation (Bethe et Salpeter

1957) :

erp [ =2 [7 /] é(n) | dn]
P = : (1.8)
4 [ ¢(n) |77 dy

Dans le cas des champs faibles, la probabilité d’une telle ionisation est insignifiante;

a titre d’exemple considérons le cas suivant:

il existe une valeur de champ critique F; telle que pour F proche de F,, P est de
I’ordre de 1 et pour une valeur légérement inférieure, la probabilité est de I’ordre
de 10~2. Donc un léger changement de F' au voisinage de F, produit un grand
changement de la probabilité d’ionisation, par exemple 3% de changement de F’

entraine un changement de P d’un facteur 2 (Bethe et Salpeter 1957).

1.3.2 Effet Stark dans ’atome d’hélium.

Dans le cas de I’hélium (Bethe et Salpeter 1957) et pour des champs faibles,
Peffet Stark produit est proportionnel au carré de I'intensité du champ et 'effet
linéaire est absent. Nous avons besoin de calculer le second ordre du niveau
fondamental de I’hélium. Soit E l’énergie d’un atome placé dans un champ

électrique faible F. E s’crit sous forme de développement en champ :
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La constante diélectrique est évaluée & partir de la relation (Atanasoff 1930):
e=1— 8N E, (1.10)

ou NV est le nombre d’atomes par unité de volume. L’Hamiltonien non perturbé

s’écrit en double Rydberg:

1 1 2 2 1
HO:_iAI__AZ—___‘I'_ (111)

2 ™ T9 12

L’¢lément de perturbation, résultant de la contribution due au champ électrique,

s’écrit (z1 + 23) f; donc la pertubation de Hy est :

Hy=(z1+2)f (1.12)

Slater et Kirkwood (Slater 1930) ont proposé une fonction d’onde de la forme:

Y = ¢oariry(z1 + 22) (1.13)

ol ¢o = e~(2=16)(r1+72)/2 gt 1a fonction d’onde de état fondamental en absence
de champ et « est un paramétre variationnel, le minimum de ’énergie est obtenu
pour v = %, leur calcul donne F; = —0.715 et la constante diélectrique ¢ =
1.0000715, valeur en trés bon accord de la valeur expérimentale ¢ = 1.000074.

L’effet Stark est utilisé aussi dans le calcul de la polarisabilité des atomes, par

exemple He et Lit.

Nous nous sommes inspirés de ’étude de Chung et al. (1965) pour traiter le
cas des excitons chargés. Ils ont étudié la polarisabilité des états 235, et 215y de
He et de Li* au moyen d’un calcul variationnel. Leur fonction d’onde comportait
72 termes dans le développement: 96 termes ont été utilisés pour 1’état 215, de
I'He, du fait de la faible convergence pour cet état. L’énergie d’interaction AE

en u.a s’écrit ;

1 1

35



Chapitre 1. Généralités.

ol f et a sont respectivement le champ électrique et la polarisabilité dipolaire.
. AFE
a=lims,o— (2—) (1.15)

En l’absence du champ électrique, les fonctions d’onde pour les états 235,
et 25 ont une symétrie sphérique et un moment dipolaire nul. Quand un
champ uniforme est appliqué, la fonction d’onde perd sa symétrie sphérique et

la polarisabilité est donnée par:

<P |(z1+2)|¢ >) (1.16)

Ils ont congu une fonction d’onde simple ¥ construite & partir de la fonction
d’onde proposée par Hylleraas et Undheim. En présence du champ elle est

""déformable" , en son absence , elle coincide avec 1)° fonction d’Hylleraas et

Undheim.

=9+ (1 + 22)7/)1'- + (21 — z2)91 (1.17)
— ¢O + 1/)I 4+ ¢II
La polarisabilité s’écrit :
: < |H|¢p>
=1 - 1.18
o =timpn - (25 (118)
L’Hamiltonien non perturbé s’écrit en unités atomiques:
1 1 2 2 1
Hy=—A—=-Ay—— ——+ — 1.1
0 2A1 2 2 Ty ™ + 12 ( 9)

L’élément de perturbation résulte de la contribution due au champ électrique

s’écrit (21 + 22) f, donc la perturbation de Hj est:
Hl = (Zl + 22) (120)

Ils ont utilisé une fonction d’onde exprimée en coordonnées elliptiques s, t, u et
définie par:
N

_kcs itmitni i min; sinh(Lkt
Wlks, kt, ku) = Y cie” FoRErmitngliymiy X{cosh(ékt))} (1.21)
=1
N

= Y ks, kt, ku). (1.22)

=1

36



1.3. Effet Stark dans I’atome d’hydrogéne et d’hélium *.

! et 41! sont exprimées comme suit :

N
ks, kt, ku, kz1, kz) = (= +22)Zd,-¢?(ks,kt, ku) (1.23)

=1

N
= ) digl(ks, kt, ku,kz, kzy).

=1

N
WH(ks, kt, ku, kzi, kzs) = (21— 22) Y eid(ks, kt, ku)  (1.24)

=1
N
= ) eipH (ks kt, ku, kz1, k2y).
=1

ol k est un paramétre d’échelle, ¢ un coefficient non linéaire, ¢;, d; et e; sont des
coeflicients variationnels. Les fonctions sinh et cosh sont choisies pour maintenir
la symétrie de la fonction d’onde.

Chung et al. (1965) ont utilisé un développement de la fonction d’onde a 42
termes et méme jusqu’a 96 termes pour le cas de H™ et He, cela a cause de
la faible convergence de la polarisabilité pour ces deux types d’atomes. Leurs
résultats sont en bon accord avec plusieurs travaux, théoriques et expérimentaux
(utilisant un développement jusqu’a 252 termes et parfois 715 termes). Dans
leurs calculs de < r? > (sans champ électrique) avec une fonction a 26 termes,
leurs résultats étaient nettement meilleurs que les résultats de Pekeris (1959)
utilisant un développement & 252 termes, leur fonction d’onde assure alors une

convergence trés rapide.
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Chapitre 2

Etat fondamental du trion X~ dans
un semi-conducteur massif en
présence d’un champ électrique
uniforme faible.
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2.1. Introduction

2.1 Introduction

Ce chapitre est consacré au calcul variationnel de 'énergie de ’état fondamen-
tal du trion négatif X~ en présence d’un champ électrique uniforme. Dans le
paragraphe (2.2), nous exprimons I’Hamiltonien dans le cadre de approximation
de la masse effective, ensuite nous séparons le mouvement du trion en un mouvement
associé au centre de masse et un autre au mouvement relatif, puis avec un
choix approprié de la fonction d’onde qui tient cémpte de la présence du champ
électrique, nous résolvons ’équation de Schrédinger effective du mouvement
relatif au moyen de la méthode variationnelle utilisant une fonction d’onde &
68 termes. Nous déterminons I’énergie de ’état fondamental du trion en fonction
du rapport des masses effectives o et de I’intensité du champ F'. Nous ferons aussi
une comparaison avec des travaux de physique atomique reportant des résultats
sur les ions hydrogénoides.

Dans la suite, nous montrons que I’énergie du centre de masse est quantifiée
suivant la direction associée au champ, et comme les trions sont chargés, ils
deviennent mobiles en présence du champ (X~ et X;) comme dans le cas d'un
électron dans un semi-conducteur. La fonction d’onde du centre de masse est
proportionnelle 4 la fonction d’Airy, on peut alors s’attendre & une oscillation!

du coeflicient d’absorption comme dans le cas de 1'effet Franz-Keldysh.

1. Propriétés de la fonction d’Airy.
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2.2 Equation de la masse effective

Dans cette étude, nous traitons explicitement le cas du trion négatif X~

formé de deux électrons et un trou liés par 'interaction coulombienne, nous en
déduirons ensuite les résultats dans le cas du trion positif X', pour lequel il suffit
d’échanger les électrons et les trous. Nous nous proposons d’étudier ’influence
d'un champ électrique uniforme sur 1’état fondamental. Nous dénombrons les
électrons par les chiffres 1 et 2, le trou sera noté h.
En se placant dans 'approximation de la masse effective dans un modele a deux
bandes simples, paraboliques et isotropes, et en négligeant I'interaction d’échange
électron-trou devant I'interaction coulombienne, I’Hamiltonien effectif de 1’exci-
ton chargé X~ s’écrit:

p? P} P
H:(Q L4 Ul) + (2 =+ U2> + ( o+ Uh) + Vet 260 — £uo
my ms th
(2.1)

ou F;, 17)2 et FZ sont respectivement les quantités de mouvement des électrons
et du trou et m] la masse effective de la particule (m} = mj = m?). Les énergies
€co €t €40 correspondent respectivement au bas de la bande de conduction et au
sommet de la bande de valence au centre de la zone de Brillouin et en présence
du champ électrique. V. est le potentiel coulombien et U; est ’énergie potentielle

due au champ électrique F:

%:f{L_L_L.} (2.2)

Ulz—er_{-ﬁ"; ng—er_ﬁ-ﬁ ; Uh:er_;'l-ﬁ (2.3)

ou x est une constante diélectrique effective tenant compte de tous les effets de
polarisation. 77, 73 et 7, sont respectivement les vecteurs positions des électrons

et du trou et les distances inter-particules sont définies par:

rij =| i —1j |

avec =12,k ; 3=1,2h.
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L’équation de Schrédinger du complexe X~ soumis a un champ électrique uniforme

s’écrit :
K’ h? h? }
[_Zm:Al - 2m;‘A2 — szAh —eF-(ri+ra—7)+ Vc] X ox-(m1, 3, 7h)
= Hx- ¢x- = Ex- ox- = (E~2ew+ew) px- (2.4)

ou E représente la valeur propre minimale de 'opérateur H et ¢ x— est la fonction

d’onde enveloppe associée.

2.3 Energie fondamentale des trions en présence
d’un champ électrique uniforme

2.3.1 Séparation du mouvement du centre de masse et du
mouvement relatif

En I’absence de toute perturbation, nous savons que ’équation de Schrodinger
du trion est séparable en deux équations (Stébé 1977), 'une pour le centre de
masse (c.m.), 'autre pour le mouvement relatif. Nous allons montrer que cette
séparation reste possible en présence d’un champ électrique uniforme, et pour

cela nous utilisons les coordonnées définies par:

Flons) = n-m BXY,z)= 23" g
Ro (Xo,Yo,Zo) = (mIri 4+ mir + mir)/Mo (2.5)

ou My = 2m; + mj}, est la masse du c.m. de X~. En posant ¢ = m?/m] on en

déduit :

L7 1oL
T1_§+20+1 + Rp

L B -3 (2.6)
"2 2 7 24 71 ’

- 20 & =

Th —2a+1R+RO

43



Chapitre 2. Effet d’un champ électrique uniforme sur I’ état fondamental...

L’Hamiltonien Hx- s’écrit alors:

P2 P2 p? L 1\ = =
Hx—=[ L4 =2 4 4 JrI/c—eF-[Q(UJr >R+R0H

* * *
2m? 2m} 2mj,

avec

2
=29 Lo 1 1 (2.8)
c U7l |R—=7F/2| |R+7/2]|

La fonction d’onde du trion excitonique dépend des trois vecteurs 7, Ret Ry qui

définissent la position du trion. L’équation de Schrédinger s’écrit alors :

Hx- ¢, (7, R, Ro) = Ex- ¢ _(7, R, Ry). (2.9)
L’Hamiltonien Hy- s’écrit comme la somme des Hamiltoniens du centre de
masse Hcm(ﬁg) et du mouvement relatif H,.(7, I_%') En supposant que le champ

électrique F' est dirigé suivant ’axe oz, les expressions deviennent :

He, = (—;]i‘; AR, — eFZ0> (2.10)
Hyo = (—%AR _ %Ar V-2 %:2; eFZ) (2.11)
avec f1 = n;: et M = %;nz. La fonction d’onde est alors donnée par un
produit :
@ - (7, B Bo) = rat(7, B) on (Fo) (2.12)
et ’énergie totale par:
Ex-=E.n+FE.qi (2.13)

ou E.,, représente 1’énergie du centre de masse du trion et F,, ’énergie associée

au mouvement relatif. D’autre part, nous remarquons que I’Hamiltonien Hy-
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commute avec les composantes dans le plan horizontal de 'opérateur impulsion

15;) du centre de masse:
[Hx-, Pox| = [Hx-, Poy] = 0 (2.14)

donc Fyx et Poy sont des constantes du mouvement et Hy- peut s’écrire sous la

forme :
Hyx- = Homi (X0, Yo) + Homy(Z0) + Ha(, ) (2.15)
La fonction d’onde est alors & variables séparables :
¢y (7, B, Ry) = eHosXoetKo¥ou, (70) rat(F, R) (2.16)

Les fonctions @cm; et ¢,.; sont alors respectivement solutions de:

h2
— AZO — CFZO QOCm”(Zg) = Ecm” QDC.,,L”(Z()) (217)
2M,
et
H,o(7, B) ¢rat(, B) = Erut 0ra(7, R) (2.18)

L’équation (2.17) est analogue a celle d’un électron soumis & un champ électrique
dans un solide et sa solution @cn(Zo) est donnée (Abramowitz et Stegun 1965)

par:

B~ cF 20 eFZ") (2.19)

Pemi)(Z0) = C Ai <— 3

1
ol C est une constante de normalisation et 8 = (%) *(eF )§ At est la fonction

d’Airy définie par (Abramowitz et Stegun 1965):

1 [t u?

Ai(—z) = Zr—\/;oo du exp [z <? - xu)] . (2.20)
L’énergie correspondante est donnée par:

WKg,  RKG,
2 M, 2 M,
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ou E7 . est déterminée par les conditions aux limites du cristal (Haug et Koch,
1990), @emy(L2) = 0 (L, — 00), ot L, est la longueur du cristal dans la direction

du champ F. Ainsi nous obtenons :

B2 1\]*
ma =—eF L + [3”M°F (n - —)] : (2.22)

2 My h? 4
Il apparait donc que le spectre énergétique du cenfre de masse en présence de
champ électrique consiste en une série de niveaux discrets que nous appellerons
"Niveaux de Wannier-Stark” par analogie avec le cas d’un électron dans un solide
(Wannier 1960, Koss 1972, Bentosella 1991) et dans le cas de H~ (Effet Stark)
(Bethe et Salpeter 1957). Le mouvement relatif est donné par la résolution de

I’équation suivante:

2 2
—LAR — h_A +V.— _(a +_1)

Z re re re —: & 2.
i o 11 eF Jcp (7, R) = E,o (7, R)  (2.23)

Par la suite, nous utiliserons les unités atomiques du donneur, c’est- a-dire ap
pour la longueur, 2Rp pour I’énergie, et le paramétre sans dimension f pour

l'intensité du champ électrique. Ces unités sont définies par:

Rk h? eap
ap=——, 2Rp=—+, f=
m*e mkay, 2 Rp

€ e

F. (2.24)

Dans ces unités, I’équation (2.23) devient :

[ 0+1AR——A V- (1+0)

—_— re —’7_‘ = Erel Pre _'7R"
, 5 1+ 20) (21h + 220) f| wre(7, R) ¢ ra(T, R)

(2.25)

La résolution de cette équation fera 1'objet du paragraphe suivant.

2.3.2 Calcul variationnel de 1’énergie fondamentale.

2.3.2.1 Choix de la fonction d’onde d’essai.

Afin de décrire le mouvement relatif des trois particules, nous pouvons utiliser
les coordonnées elliptiques s,¢,u définissant le triangle 12k (voir Fig. (2.1)).

L’orientation du triangle dans espace est précisée par les coordonnées zyy,
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g D P q

- h
-2 N T1h
1
' e d
t T'12 Toh
- [
]
i
(
A - 2
F =
|
| -
' 2
i (.
' ¥
I Yy
&
T

F1G. 2.1: Coordonnées du trion X~ dans le repére absolu.

zo5 et I’'angle ¢ notant la rotation autour de I’axe oz. Par raison de symétrie,
I’état fondamental est invariant par rotation autour de ’axe paralléle au champ
électrique F , nous pouvons donc ignorer la variable ¢. Les coordonnées elliptiques

sont définies par:

S=Tip+Top, t =Ty —Ton, U =T (2.26)
ou
rij =| 75— 7 | et 2ij = 2z — 2j avec 1=1,2,h ; 3=1,2,h
Dans ce systéme de coordonnées, ’Hamiltonien relatif H,.; s’écrit alors:

Hg=T+V +W (2.27)
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avec

0 9t 92 t [u?—s?\ 8?2
I'= [____—_+2_ <s2—t2>6tau

WS (W=t & 28 4 (9 0
Cu\s2—#2) 9s0u  udu s2— 2 533 ot
9 21k 0? _9 Z1h d? _ Z1p — 22h d°
s+t) 050z s+1t) 0tdz u oudzi
5 s2 —u?\ 02 5 u? — 2 6_2_ 4 g—tﬁ
o= s2—12 ) §s2 s2—t2 ) gtz s2_—¢2 883 ot
_13_2 _9 21h n Z2n 0? _9 Z1h %2 d?
2073, s+t s—t/) 050z, s+t s—t) Otdzy

_l 62 _9 Z1h + Z9h 82 _9 Z1h _ Z9h 62 _ 82
2022, s+t s—t) 0sOzy s+t s—t) Otz Ozp0z9p

V=--
u  s2—142
et
c+1
W:—20_+1f(21h+22h)
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Le choix de la fonction d’essai doit tenir compte de 1’existence de toutes ces
variables. Nous choisissons une fonction d’onde variationnelle, symétrique par

rapport a la permutation des coordonnées des deux électrons, c’est-a-dire :
Prei(s,t, U, 214, 228) = Prei(s, —t, u, 221, 214)

Notre fonction est inspirée de celles utilisées pour le calcul de la constante
diélectrique de I’hélium (Atanasoff 1930), ou pour I’étude de la polarisabilité de
H~et He (Chung 1965):

U(s, ¢, u, zu, 220) = (s, ¢, u) + U(s, ¢, u, 214, z23) (2.28)
avec
Wo(s, ¢, u) = Zc’""” | mnp > (2.29)
mnp )
et
\III(S, & u, 21n, 221) = (214 + 221) denp | mnp > (2.30)
mnp

ol | mnp >= e~2 s™t"uP . La fonction d’onde variationnelle s'écrit alors :
Orei(8y ¢, U, 21n, 2zan) = U(ks, kt, ku, kzip, kzyp) (2.31)

oit k est un parameétre d’échelle, dont I'introduction dans la fonction e=(s/2)
permet de prendre en compte 'effet d’écrantage entre les deux électrons. Ce
facteur est important pour obtenir de bonnes valeurs d’énergie (Bethe et Salpeter
1957). Les coefficients cmnp, dmnp ainsi que k sont des paramétres variationnels,

obtenus lors de la minimisation de I’énergie :

re H re
E(k) = el Hl¢ra > (2.32)
< Prel ' Prel >

Notre fonction tient compte de 'influence du champ :

— Quand le champ est absent (F — 0), la fonction d’onde se réduit a
WO(ks, kt, ku) qui représente la fonction d’onde de I’état fondamental du

trion en I’absence du champ électrique (Feddi et Stébé 1987).
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w m n pllw m n p
0 0 0 O 2 01
1 0 0 1 3 0 0
1 0 04 0 0 4
2 0 0 2 0 2 2
0 2 0 0 4 0
1 01 1 0 3
2 00 1 21
3 0 0 3 2 0 2
0 2 1 2 20
1 0 2 3 0 1
1 2 0 4 0 0

TAB. 2.1: Indices des coefficients de la fonction d’onde pour w = 4

~ Quand le champ est appliqué, les particules de charges contraires tendent
a s’éloigner 'une de I'autre dans la direction du champ et la contribution

de ! dépendant de z va augmenter.

Nous supposons que 1’état fondamental du systéme est obtenu pour une fonction
d’onde enveloppe symétrique par rapport a la permutation des deux électrons.
Donc pour assurer la parité de la fonction d’onde, il faut que ’entier n soit pair.

Les entiers m,n, p sont choisis tels que:
m+n+p<w (2.33)

ol w est un entier fixant le nombre de termes du développement. La fonction

d’onde contient ( 2 x 22 ) termes avec n pair (voir tableau 2.1).

2.3.2.2 Elément de volume

L’élément de volume dr (Appendice B) s’exprime en fonction des variables

s,t,u, 21, et zg, définissant la position du trion dans I’espace tridimensionnel :

2 _ t2
dr = g— (S’#) uds dt du dzy, dzop (2.34)
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p p q

ou le dénominateur D s’écrit :

D = y[z1h228(28% + 2% — 4u?) — (s + t)222, — (s — t)223, — ut + (% 4 £2)u? — s2¢2
(2.35)

Les bornes d’intégration des différentes coordonnées sont définies par :

0 s +u t B
/d'r :/ ds/ du/ dt/ dzlh/ dzap,
0 1] ~u — =t ]

ol a et § sont les racines de I’équation D = 0 (Appendice B).

a—
2
s—

2

2.3.2.3 Meéthode de résolution

Le probléme consiste & déterminer le minimum de 1’équation (2.32) en faisant
varier le parameétre k et les coefficients Crmnp €t dpnp. Des solutions non triviales
existent uniquement si le déterminant de la matrice (sz —kV — W/ k) est nul,
nous obtenons alors le déterminant séculaire d’ordre (2 x 22) termes exprimé

ci-dessous en quatre blocs:

(KT — kV — EN)pm2 AW
=0 (2.36)
Lyt (K*T — kV — EN)pmr?

avec:

[

Trmd @ =<m'n'p' | (zih + 220)7 T (218 + 201)7 | mnp >

mnpg

[ N W

Vi P? =< m'n'p | (z1n + Zzh)q’ V (z1n + 220)7 | mnp >

[ N

Wrns' =< m'n'p | (z1n + 220)7 W (214 + 22) | mnp >

mnpgq

LS N

Ny ol? =< m'n'p' | (21n + zzh)“q’ | mnp >

Toutes les intégrales intervenant dans ces éléments de matrice ont été calculées
analytiquement. Les expressions explicites en sont données & 1’appendice C. La
condition 0E/Ocypnp = OFE[0dpn, = OE [0k = 0 -pour toute combinaison valide

des entiers m,n, p permet d’obtenir la valeur propre minimale de (2.36).
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2.3.2.4 Présentation des résultats

Dans tous les calculs présentés ici, nous faisons varier le paramétre k& dans
un intervalle [k, k] afin de trouver le minimum relatif de I’équation (2.32),
car lorsque k tend vers zéro le potentiel dfi au champ électrique augmente
indéfiniment ? et par suite il n’y aura plus d’états liés.

Sur la figure (2.2), nous avons montré un exemple qui illustre ce phénomeéne pour
différentes valeurs du champ et pour la méme valeur de o. La valeur de kn ada
étre estimée pour toute combinaison de f et o.

La figure (2.3) représente les variations des valeurs moyennes de I’énergie cinétique,
potentielle et totale des électrons et du trou pour une valeur de o = 0.1. Cette
figure montre d’une part que lorsque f augmente I’énergie cinétique totale T, + T},
diminue. D’autre part, ’énergie potentielle V + W diminue rapidement en valeur
absolue de sorte que I’énergie moyenne totale H augmente en valeur absolue.
Il faut s’attendre alors a une augmentation des distances moyennes entre les
particules. Lorsque f tend vers zéro, I'énergie totale H du complexe X~ tend
vers Hy en absence de champ. Comme nous ’avons énoncé ci-dessus, H est une
fonction strictement décroissante de F' conformément au théoréme de Hellman-

Feynman (Lévy-Leblond 1969) en Pappliquant & 1’équation (2.11):

dH, _ (¢ |35 | ¥)

dF (Y |9¥)
o+1
_2620+1<Z> <0

Comme nous le constatons, au fur et & mesure que le champ augmente, le
minimum se déplace vers les basses énergies, ce qui permet de dire que E,..
augmente en valeur absolue; nous remarquons aussi que ce minimum disparait
complétement & partir d’une certaine valeur du champ que I’on notera fe-

Finalement, nous pouvons affirmer que la méthode variationnelle n’est plus bien
adaptée a partir d’une valeur f supérieure a f.. Surla figure (2:4) nous présentons

la variation de I’énergie relative du trion X~ en fonction de o et pour différentes

2. voir éléments extra-diagonaux du déterminant séculaire.
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0.1

0.6

(¢

E. (u a)

k : k

m M

o )Y ) U E R R E T S
00 05 10 15 20 25

Parametre d'échelle k

- FIG. 2.2: Energie relative du trion X~ en fonction du paramétre d’échelle k.
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c=0.1
0.2}
Th
0.0
©
: wW
2 02t
7]
o H,
D 04l
()
L]
-0.6 H
-0.8 V
-1.0

1 1 1 1 1 1 1 | N
0.000 0.002 0.004 0.006 0.008 0.010
Champ électrique f (u.a.)

FIG. 2.3: Tracé des énergies moyennes totales Hy et H, cinétiques T, et Ty,
potentielles V et W en fonction du champ électrique pour une valeur de o = 0.1.
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1.12 |

1.10

1.08

Erel(f)/Erel(o)
2

1.04

1.02

1.00 |

FIG. 2.4: Energie relative de l’exciton chargé X~ en fonction du rapport de masse
o pour différentes valeurs de champs.
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valeurs de champ f. Nous remarquons que I’énergie relative augmente (en valeur

absolue) avec le champ cette croissance est d’autant plus forte que o est proche

de 1.
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2.4 Comparaison avec la physique atomique.

Lorsque o = 0, I’équation de Schrédinger du trion X ~ ressemble formellement
a celle de I'ion H~. Nous nous proposons donc de faire une comparaison avec
les travaux de Chung et al. (1965). Rappelons I’expression de la fonction d’onde

utilisée par Chung:

U =904+ (2.37)
avec
1/)1 = (Zlh + Zzh)¢1 et %Z)H = (Zlh - Zzh)%/f'z (2-38)
Al k inh(Lk
ks mitn; L meyne sinh( 5kt
#(ks, ki, ku) = 3 e B o ()
=1
al k inh(Lk
—kes . g sinh( 5kt
Wl (ks, kt, ku, kzin, k2zn) = (zlh+z2h)§die Pt gy o [T
N kcs inh(Lkt)
! (ks, kt, ku, kzp, kzan) = (210 — 221) Z eie” 2 Ehmidnitl gl migns o {Z:h(;kt)}

i=1

Les variables s,t, u, 215 et 225 ont la méme signification que celles utilisées dans
notre cas. Kwong et al. ont introduit les fonctions sinh et cosh pour imposer la
parité de la fonction d’onde du trion; par exemple pour 'état fondamental de
H~ la fonction cosh est utilisée lorsque n; est pair et sinh lorsque n; est impair.
Dans notre cas, le terme t" avec n pair suffit pour assurer la parité, ce qui réduit
le nombre de termes dans la fonction d’onde, et par suite le temps de calcul.
Nous vérifions que méme en absence de y!! dans notre fonction d’onde, nous
avons atteint une convergence trés satisfaisante (voir Tableau (2.2)). Ce tableau
montre la différence minime entre ’énergie obtenue par Kwong et notre énergie
relative de X~. Le nombre de termes choisi dans le développement de notre

fonction d’onde est certainement suffisant pour calculer les énergies relatives et
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f(x107°) [ E(H")* [E(X Y(c=0)|AE =E(X")— E(H")
0 -0.52769913 | -0.52766973 3x107°
2 -0.52769917 |  -0.52766976 3x107°
4 -0.52769929 | -0.52766985 3x107°
6 -0.52769949 | -0.52767000 3x107°

a. Chung pour (3x14 termes).
b. nos résultats pour (2x22 termes).

TAB. 2.2: Comparaison entre les énergies relatives de H- et X~ pour o = 0.

les énergies de liaison de X ~, puisque la différence comme nous le constatons
dans le tableau (2.2) est de lordre de 3 x 10~%u.a.. Le bon accord observé sur ce

tableau témoigne de la bonne qualité de 'approximation de la fonction d’onde.

2.4.1 Calcul des rayons moyens.

Nous avons calculé les valeurs moyennes des distances inter-particules du trion
X7, ceci pour toutes les valeurs de o comprises entre 0 et 1. Cette étude a été

) p
réalisée afin de comprendre les variations d’énergies cinétique et potentielle en
présence d’un champ électrique faible, puis de souligner ’influence du champ sur
les différentes distances ry4, 1 et r15. La valeur moyenne de r;; s'écrit :

1hy 12 J
x A q+q’
Emnpqm,n,p,q, €mnpg em,n,p,q,(m npq | rij(zin + zon) | mnp)

<Tij> - T 11
Z t 1 € e* N’mnpq
mnapgmnpg TTPI Upipiply tTMNPY

(2.39)

avec
€mnp0 = Cmnp € €mnp1 = dmnp (2.40)

Les valeurs trouvées sont regroupées dans le tableau (2.3).

Sur la figure (2.5), nous avons illustré la variation de ryj, pour un champ nul et
un champ de P'ordre de 4.1072 pour différentes valeurs de o. Nous rermarquons
combien ry; est affecté par un champ modeste et cela au fur et & mesure que
o augmente, par exemple pour ¢ = 1, la valeur de ri, a quadruplé. La valeur

moyenne de ry;, est bien sir égale a celle de ry;, puisque les deux électrons
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|

g

| T1hs T2h (f = 0)

rinyran (F = 0.004) | 722 (F = 0) [raa (F = 0.000) |

0.100E4-00
0.200E+-00
0.300E+00
0.400E+00
0.500E+00
0.600E+-00
0.700E+00
0.800E-+00
0.900E-+00
1.000E+-00

3.01510E+00
3.32636E+-00
3.62219E+00
3.90517E4-00
4.17745E+00
4.44075E4-00
4.69650E4-00
4.94583E4-00
95.18966E4-00

3.35741E+00
3.93967E+00
4.77809E4-00
6.40138E-+00
9.48942E+00
1.23990E+-01
1.45714E+4-01
1.64573E4-01
1.83391E+01
2.04070E+01

4.87402E4-00
9.34956E4-00
5.79675E4-00
6.22005E+4-00
6.62333E+4-00
7.00970E4-00
7.38177E4-00
7.74165E+-00
8.09106E4-00
8.43145E4-00

3.51799E4-00
6.50977E+-00
7.99484E+00
1.09924E4-01
1.68214E+401
2.23166E+4-01
2.63897E4-01
2.99048E+01
3.34031E4-01
3.72461E4-01

5.42877E+00

TAB. 2.3: Distances inter-particules moyennes dans le compleze X~

sont supposés indiscernables. Nous avons également reporté sur la figure (2.6) la

valeur moyenne de ry,, qui est supérieure a ry; & cause de ’effet de répulsion des

deux électrons. De plus cette valeur augmente considérablement 4 mesure que o

augmente.
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f=0.004

FIG. 2.5: Distance moyenne ry, du trion X~ en présence d’un chamyp électrique.

60



2.4. Comparaison avec la physique atomique.

40

f=0.004

FIG. 2.6: Distance moyenne 15 du trion X~ en présence d’un champ électrique.
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2.5 Conclusion

Nous avons montré qu’en présence d’un champ électrique, le mouvement
du trion peut encore étre séparé en un mouvement du centre de masse et en
un mouvement relatif. Le mouvement du centre de masse est alors analogue
a celui d’un électron dans un solide. L’énergie associée a4 ce mouvement est
quantifiée. A partir de I’équation de la masse effective, et en utilisant la méthode
variationnelle avec un choix de fonction d’onde inspirée des travaux concernant
le calcul de polarisabilité des atomes hydrogénoides, nous avons calculé Pénergie
fondamentale du trion X~ (3D) en présence d’un champ électrique uniforme.
Dans le cas o = 0 qui correspond au cas limite de I'ion H~, nous avons comparé
nos résultats avec ceux de Chung (1965), avec un trés bon accord. Cette premiére
étude nous a permis de tester les limites de la méthode variationnelle, car au dela
d’une certaine valeur de champ que nous avons appelé f., nous n’obtenons plus

d’état stable.
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Chapitre 3

Etude de la stabilité du trion X~
en présence d’un champ électrique
dans un semi-conducteur massif.

E. Feddi, F. Dujardin, J. Diouri, A. Elhassani M. Katih and B. Stébé phys. stat. sol. (b)
201, 521 (1997).
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3.1. Introduction

3.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous nous proposons de prouver la stabilité de ’exciton
chargé X~ en présence d’un champ électrique uniforme. Nous montrerons qu’une
condition suffisante pour obtenir la stabilité est que la différence des énergies
relatives du trion et de I'exciton soit négative. C’est cette différence que nous
appelerons énergie de liaison. Par souci de cohérence, ’énergie relative de I’exciton
sera déterminée par la méthode variationnelle comme dans le cas du trion. Nous
rappellerons les résultats obtenus par Blossey (1970, 1971) en perturbation, et
par Lederman (1976) par la méthode WKB pour des champs plus élevés. Nous
comparerons nos résultats avec ceux obtenus en perturbation dans la limite
des champs faibles. Nous calculerons 1’énergie de liaison et la comparerons aux
résultats de Katih et al. (1993). Enfin, nous calculerons les rayons moyens; nous

montrerons que ces derniers augmentent en présence du champ.
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Chapitre 3. Etude de la stabilité du trion X~ en présence d’un champ.....

3.2 Energie relative de ’exciton en présence d’un
champ électrique.

Dans ce paragraphe nous étudions le comportement de ’exciton sous 'influence
d’un champ électrique faible; nous calculons aussi 1’énergie relative de ’exciton

ui servira dans la suite pour déterminer I’énergie de liaison du trion.
P

3.2.1 Comparaison des méthodes utilisées pour déterminer
I’état 1s de ’exciton.

Comme nous ’avons signalé au chapitre 1, la présence du champ électrique,
supposé dirigé suivant Oz, brise I'invariance par translation de 1’Hamiltonien

effectif:

h? h? e?

[

Heff = — e(ze—zh)F-i—Ec——Ev (31)

2m? _Zm’;l h_/{|r';—r_;'l|_

e

ol €, et £, sont respectivement les énergies des bandes de valence et de conduction
en présence du champ électrique, au centre de la zone de Brillouin. L’exciton en
présence d’un champ électrique a été I’objet de nombreuses études tant expérimen-
tales que théoriques. Parmi les premiers travaux, citons ceux de Duke et Alferieff
(1965 et 1966) qui ont inclus pour la premiére fois ’attraction coulombienne entre
la paire electron-trou en présence d’un champ électrique pour tenter d’expliquer
effet Franz-Keldysh (1958). Ensuite viennent Blossey et al. (1970 et 1971) qui
furent les premiers a résoudre 1’équation de Schrédinger de ’exciton pour les
états liés et ceux du continuum, puis Dow et al. (1970 et 1976) ont étudié
’électroabsorption en incluant Peffet excitonique. Ces auteurs ont utilisé les
coordonnées paraboliques pour séparer 1’équation de Schrédinger de 1’exciton,
puis ils ont appliqué la méthode WKB pour résoudre les deux équations obtenues.
Cela permet d’étendre la validité de leur calcul & des champs forts. Nous rappelons
que la méthode WKB est adaptée pour les états hautement excités (Bethe et
Salpeter).
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3.2. Energie relative de I’exciton en présence d’un champ électrique.

Les coordonnées paraboliques sont utilisées lorsqu’une direction de I’espace
est privilégiée (Bethe et Salpeter 1957), ici la direction du champ électrique F.

Elles sont définies par:

(=r+z n=r—z goztan'l(%) (3.2)

ol

z = /{neos(p) y=+/(nsin(p) z=%«—m-

Les surfaces définies par ¢ = cle et = cte sont des paraboloides d’axe oz ayant
pour foyer l'origine, d’olt la dénomination de coordonnées paraboliques.

Les unités excitoniques sont obtenues & partir des unités du donneur en
remplacant m; par la masse réduite de I’exciton p. La figure (3.2) montre que
pour des champs fx = 0.1 et 0.32 (en unités excitoniques) il y a déplacement
du niveau 1s vers les basses énergies, il s’agit du déplacement quadratique de
Stark, ici I'effet linéaire est absent comme dans le cas de I’atome d’hydrogéne
(voir Chapitre 1), le méme phénoméne est observé chez Ralph (1968) pour tenter
d’expliquer 'effet Franz-Keldysh. Par contre pour les autres états excités, ou
leffet linéaire est présent, le déplacement de I’énergie s’effectue vers les hautes
énergies (Blossey 1972) au fur et & mesure que fx augmente. Leurs résultats
sont en trés bon accord avec ’énergie obtenue par la méthode perturbative au
troisiéme ordre (Ishida et al. 1928). Cette énergie peut étre obtenue en unités

excitoniques (Rx) a partir des résultats connus pour 'atome d’hydrogéne (Landau
1966) : '

1 3 .
1
~ S fAnt 170 = 3(n = 2 — m+ 1) — 9m? +19] (3:3)
3 3

E%ann—%—4n+nx[%ﬁ—{n—Z%—m+1f+1Mf+3ﬂ.

ou: =10+1 et n,[,m sont les nombres quantiques. L’état fondamental est obtenu

pour:n=1,1=m =0.
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F1G. 3.1: Positions des pics d’absorption excitonique (trait plein), limite de champ
faible (tirets), limite de effet Franz-Keldysh (pointillés). d=3 SC massif, d=2
SC bidimensionnel, J=0 sans interaction coulombienne, J=1 avec interaction
coulombienne. (d’aprés Lederman (1976)).
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F1G. 3.2: Effet du champ électrique sur ’état fondamental de Uexciton ((a) f=0.1,
(b) =0.82, (c) f=1.0)(d’aprés Blossey (1972)).
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3.2. Energie relative de I’exciton en présence d’un champ électrique.

Pour obtenir I’énergie de I’exciton par méthode perturbative en unités atomiques
du donneur, il suffit de remplacer dans I’expression ci-dessus Ry par Z,(—fﬁ) et fx

par 2(o + 1)? f. Pour ’état fondamental, E;, s’écrit en unités atomiques :

__ 05 9 g
By, = (0’+1) 4( +1) f (34)

Parmi les travaux expérimentaux, nous pouvons citer ceux celui de Williams
(1960 et 1962), de Yacoby (1966) et celui de Koss (1972), mais le champ appliqué
nécessaire pour observer I'effet Franz-Keldysh est trés fort par rapport au champ

que nous utilisons.

3.2.2 Résolution de I’équation de la fonction enveloppe
excitonique. '

Afin de calculer I’énergie de liaison du trion, nous déterminons I’énergie de
l'exciton par méthode variationnelle. Dans le cadre de I’approximation de la
masse effective, ’'Hamiltonien d’un exciton dans un semiconducteur massif en
présence d'un champ électrique uniforme F appliqué suivant la direction (oz)

s’écrit ;

h? K? e?

Hy =H,;— E, = A,

—e(ze —zn)F  (3.5)

_Zm: _2m2 h_n|r';—r71|

r. et r, sont respectivement les vecteurs positions de 1’électron et du trou.

Montrons que 1’équation de Schrédinger de ’exciton est séparable en présence

du champ électrique. Nous posons:

r(z, y, ) vecteur du mouvement relatif,

—

Ro(Xo, Yo, Zo) vecteur du centre de masse.

définis par:

r=r.—7r, ; MxRy=mr.+mjr.. (3.6)

71



Chapitre 3. Etude de la stabilité du trion X~ en présence d’un champ.....

L’Hamiltonien Hx peut se mettre sous forme de somme de deux Hamiltoniens

H,.. et H,, avec:

HX = Hcm + Hrel (37)
R h? e?
= ———-Ap ——Ar———¢€ezF
2Mx B o wr 7
avec:
h? h? e’
H.,=- Ap et Hyeg=——Ap— — —ezF 3.8
2My ~ Fo ¢ : 2u P (38)
olt u = % est la masse réduite de la paire électron-trou et Mx = m? + m;}

la masse du centre de masse.

La charge totale de I’exciton étant nulle le mouvement du centre de masse de

I’exciton n’est alors pas affecté par le champ. Son énergie cinétique s’écrit alors :

ot Kx =k, +ks (3.9)

Pour le choix d’une fonction d’onde d’essai, nous adoptons une fonction d’onde
similaire & celle utilisée pour le calcul de polarisabilité de I’atome d’hydrogéne.
Soit ¥x la fonction d’onde excitonique, le mouvement relatif et celut du centre

de masse étant séparables, alors la fonction d’onde s’écrit :

Px(Fey 1) = Yret(F) e Ro) (3.10)

avec ¥, (7) fonction enveloppe relative qui correspond a I’énergie relative E,.;.

L’équation de Schrodinger de V'exciton s’écrit alors:

Hxpx (12, 71) = Exre(F)em(Ro) (3.11)

avec:

EX = Ecm + Erel (312)
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3.2. Energie relative de 'exciton en présence d’un champ électrique.

L’énergie de I’exciton sera déterminée par 1’évaluation de E,. puisque dans le
cas d’une transition directe on a Kx = 0 et par suite E., = 0. L’équation de

Schrodinger du mouvement relatif de ’exciton s’écrit :

h? e’
[— ZA;_ ;; — CZF] l,brel(F) = Erel’lﬁrel(":‘) (313)

Exprimons maintenant 1’équation (3.13) en unités excitoniques ax et 2Ry, elle

devient alors:

[—%AF— - f] boat() = Evattpra(7). (3.14)

Nous choisissons une fonction inspirée de ’étude de la polarisabilité de I’atome

d’hydrogéne:
1/)1-5!(7-") = Z c”/)lo(r_l) + Z dlwll("—:) (315)
! !

avec YP(F) = rte™ et P}(F) = 2¢2(7) ot ¢, d; et o sont des paramétres

variationnels déterminés par la condition du principe variationnel, c’est-a-dire :

< d)relIHh/)rel >
E =
(a) < I/Jrel|17brel >

est minimale. (3.16)

Le nombre de termes dans la fonction d’onde est fixé par [ = 5, car au dela de 12
termes, le minimum obtenu devient insensible au nombre de termes (8 chiffres
significatifs). Nos résultats sont en bon accord avec ceux de Blossey et al. (1971) et
Dow et al. (1970), pour un champ f « 1, ainsi qu’avec ceux obtenus par Froelich
(1975) (5 chiffres significatifs) avec la méthode variationnelle appliquée aux états
pseudoliés. Dans la figure (3.3), nous avons tracé la variation de 1’énergie relative
en fonction du paramétre de champ f. Nous constatons que I’énergie relative
de ’exciton augmente en valeur absolue avec le champ électrique. Mais au-dela
d’une certaine valeur du champ critique f,, nous ne trouvons plus de minimum de
’équation (3.16). Nous avons aussi reporté les résultats obtenus par Ledermann

(Fig. 3.1) et Blossey (Fig. 3.2), calculés par la méthode perturbative pour le
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Chapitre 3. Etude de la stabilité du trion X~ en présence d’un champ.....

cas des champs faibles. En négligeant le terme du troisiéme ordre E,.; de 1’état

fondamental s’écrit (équation 3.3):

E,a= —% - 49(0 +1)° f’{ (3.17)

~ Nous remarquons que E,. est quadratique en f et que le déplacement est
toujours négatif, résultat attendu, compte tenu de ’effet Stark dans ’atome
d’hydrogene (Chapitre 1). Blossey (1972) et Ralph (1966) ont montré qu’au-dela
- de fx = 0.5 I’état 1s de 'exciton se déplace vers les hautes énergies et cela est
dt au chevauchement avec les états du continuum, I’énergie relative diminue et
I'exciton est ionisé. Blossey (1972) a mentionné que ces résultats obtenus par
la méthode WKB sont en bon accord avec la méthode perturbative jusqu’a la
valeur fx = 1.0 qui correspond au champ d’ionisation® de I’exciton alors que la
méthode perturbative devrait étre utilisée pour des champs f <« 1! Ci-dessus,

nous reportons un tableau (3.1) de correspondance entre f en unités atomiques

du donneur et F en V/em pour différents semiconducteurs.

3. fionisation €st obtenue en posant Rx = e Fax
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3.2. Energie relative de I’exciton en présence d’un champ électrique.

Perturbation
- -+- - Variationnelle

-0.5000 |

-0.5002

:-0.5004 [

a.)

EreI (U

-0.5006

-0.5008 [

05010 L — . 1.
0.000 0.005 0.010 0.015 0.020

champ électrique f (u.a.)

FIG. 3.3: Energie relative de ezciton (perturbative et variationnelle).
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Chapitre 3. Etude de la stabilité du trion X~ en présence d’un champ.....

Semi-conducteur 20 €0 F(V/em)
AlAs 0.15 10.06 2276
AlSb(direct) 0.18 12.04 1930
CdS 0.17 9.83 3130
CdTe 0.35 9.7 13825
GaAs 0.0665 12.53 230
GaP 0.34 11.11 8680
GaSb 0.045 15.7 54
InAs 0.023 14.6 18
InP 0.077 12.1 340
ZnSe 0.14 8.7 = 3060
ZnS 0.28 8.3 14120
ZnTe 0.15 9.7 2540

TAB. 3.1: Correspondance entre unités atomiques et V/ecm du champ électrique
pour f = 0.02u.a.

3.3 Energie de liaison du trion X .

Le trion X~ peut étre décomposé de deux fagons:

e X — e+ e+ h.

e X — e+ X.

C’est la seconde décomposition qui fera ’objet de notre étude.
Nous définissons ’énergie de liaison du trion X~ en présence d’un champ électrique

par:

E = E(X™) — Es(X) — E, (3.18)
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3.3. Energie de liaison du trion X~.

L’énergie totale du trion s’écrit :

Etot(X_) = Erel'l'Ecm (319)
K2 K2
2M,

= Fut Ej+ (3.20)

et Pénergie totale de 1’exciton est définie par:

Eot(X) = Era(X)+ Eon(X) (3.21)
= Eua(X)+ Z 1\14{5 (3.22)

Enfin I’énergie de I’électron E. en présence du champ électrique est définie dans
I'appendice A, nous rappelons ici son expression finale dans le cas de bandes

paraboliques (Wannier 1959, 1960, 1962; et Argyres 1968):

E" = _n (2”;F) + Cg + C(k2 +K2). (3.23)
o 0 = z—a’l, a paramétre de maille.

Le spectre d’énergie contient une série de niveaux discrets séparés par eFla,
mais vu l'ordre de grandeur de ce terme, ces niveaux sont restés pratiquement
inobservables dans les semiconducteurs massifs, car I’énergie de vibration du
réseau suffit & masquer ce phénomeéne (Kane 1959). Par exemple elle vaut 0.5meV
pour des champs trés forts de Pordre de 10%V/cm (Callaway 1974). 11 a fallut
attendre I’avénement des super-réseaux ou la périodicité d des couches est largement
plus grande que le paramétre de maille ¢ d’un semi-conducteur massif; la séparation
des niveaux est alors plus importante et controlable pour un choix approprié de

d (Mendez 1988).

Dans le calcul de ’énergie de liaison, 1’énergie de gap E; en présence du champ
est prise égale & E, dans le cas de champ faible. L’énergie de liaison de X~ est

définie alors par:

El = Ew(X")— Ew(X)—E. (3.24)
= Ecm(X_) + Erel(X—) - Ecm(X) - Erel(X) - Ee
= Ea(X7) = Eea(X) + Eon(X~) = Eon(X) — E..
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Chapitre 3. Etude de la stabilité du trion X~ en présence d’un champ.....

On rappelle que pour des transitions directes, I’énergie du centre de masse de

Pexciton est nulle. Celle du centre de masse du trion est quantifiée:

n _ h2 37TMO 1 %
il en est de méme pour ’électron :
h: [37m* 1 5
.= —eFL, 4+ — £ - .
E e +2m;< . eF(n 4))
La différence Efm“(X ~) — E. s’écrit:
" X0 o B Mo, l)‘% ﬁ_237rm:F(, 1)§
em| T oMy | R VT 1 omz | KZ V4
(3.25)

pour ’état fondamental, nous avons n = n’ = 0, Pexpression ci-dessus s’écrit

alors:

n _ h? [3meM, 3 K2 Jrem] 3 3 F?
)= 5= o () =5 () |+ U5

M, peut étre mise sous la forme:

M0:2m:+mZ:m:(2+_i_):m:20'+1

-
donc

n (X)) —E. = i<37reh>%§/?{(n1:>%<<200+ 1)% - 1)] (3.26)

cette expression est une fonction de o, on peut montrer qu’elle est toujours

négative pour toute valeur de o. On définit alors Wx- qui majore ’énergie de

liaison Ej:

Wy- = Eva(X™) — Eva(X) > E, (3.27)

Tant que Wx- < 0, ’énergie de liaison E; est négative et le trion est stable.

78



3.4. Résultats et discussions

3.4 Reésultats et discussions

Nous avons tracé sur la figure (3.4) les variations des énergies de liaison du
trion négatif en fonction de ¢ pour différentes valeurs du champ f. Nous allons
comparer nos résultats avec ceux de Katih et al.(1993) Leur modéle est un calcul
de type perturbation-variationnel (méthode de RITZ) que nous allons présenter
ici en bref. Considérons en général ’équation d’Hamilton (Bethe et Salpeter

1957):

ou Ho et H; sont deux opérateurs hermitiques et A un paramétre trés petit devant
1, dans notre cas il correspond au champ f. Nous considérons que la valeur propre

E et la fonction d’onde ¢ sont développables en série en fonction de \:
E=)XNE o= D Ny (3.29)

A partir de (3.28) et (3.29) nous pouvons calculer les corrections du premier
ordre, du second et ainsi de suite. Katih et al. se sont limités au second ordre;

leurs énergie et fonction d’onde s’écrivent respectivement :

E = Ey+Ef+ Ef*+0(f%) (3.30)
= @o+o1f +p2f? + O(f°)

La limitation au second ordre dans le développement correspond & I’approximation
pour laquelle ’interaction coulombienne domine encore I’énergie potentielle due

au champ électrique (f < 0.01). Le premier et second ordre sont donnés par:

E1 = /¢0H1¢0d7’ et E2 = /¢0H1¢1dT (331)

La correction du premier ordre E; est nulle (Katih et al. 1993), car la fonction

d’onde décrivant I’état fondamental est symétrique; celle du second ordre est
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F1G. 3.4: Energie de liaison du trion X~ en fonction de o pour différentes valeurs
de champs f (u.a.).
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3.4. Résultats et discussions

donnée par (3.31). L’énergie de liaison du trion s’écrit :

Wx- = Ex-— Ex (3.32)
= [Eo(X7)+ Ea(X7) x f2] = [Eo(X) + Ex(X) x f?]
= [Eo(X7) - Eo(X)] - [Ez(x-l) — Ex(X)] x f?
= —Wo+ W, x f?
(3.33)

Eo(X ™) est I’énergie a champ nul calculée par Stébé et Munschy (1974), tandis

que ’énergie de 'exciton est donnée par ’équation (3.17):

E(X) = —ﬁ - z(a +1)°f2 (3.34)

Les valeurs de Wy et W, sont recueillies du tableau (1) de la référence (Katih
et al. 1993). Sur la figure (3.5), nous illustrons la comparaison avec les résultats
de Katih et al. (1993). Les courbes notées par (a,a’,a”) sont calculées par la
méthode actuelle, celles notées par b, ', " sont calculées par Katih et al.. Nous

remarquons deux caractéristiques:

1 Pour des champs trés faibles (f = 0.004), la méthode perturbative-
variationnelle (') est légérement meilleure que la méthode variationnelle

a') pour de petites valeurs de o.
p p

2 Pour des champs plus élevés (f = 0.006), ’énergie électrique devient
importante et ne peut étre traitée comme perturbation, nous remarquons
alors que la méthode variationnelle (") est nettement meilleure que la

méthode perturbative (a”) surtout pour les grandes valeurs de o.
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FIG. 3.5: Comparaison entre nos résultats (a,a’,a” en traits pleins) et ceuzr de
Katih et al.(b,b’,b” en pointillés).
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d’excitation

’

énergie

e, e h
Ex— EX
X,e
Wx-
x-
hI/X hVX—
e

état fondamental du cristal

F1G. 3.6: Diagramme des transitions.



3.5. Conclusion

3.5 Conclusion

Notre étude confirme qu’avec une méthode variationnelle de RITZ ou une
méthode variationnelle pure, la stabilité de ces complexes chargés est établie pour
une large gamme de champ f (u.a). En vue d’une mise en évidence expérimen-
tale, nous proposons une estimation de I’énergie de transition entre un état d’un
électron libre et un état d’exciton chargé (voir Fig. 3.6):

R*K?
2m?

g + ]. n !
(m) emf| T Ee (335)

hl/X_ = hVX + WX— -

ot hvy est I'énergie de transition d’un exciton en présence de champ électrique.
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Chapitre 4

Energie de liaison de X~ dans un
semi-conducteur bidimensionnel
soumis & un champ électrique
uniforme.

F. Dujardin, A. Elhassani, E. Feddi, and B. Stébé Solid State Communications, Vol. 103,
p 515, 1997.
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4.1. Introduction

4.1 Introduction

Les systémes bidimensionnels (2D) promettent des applications trés intéres-
santes en électro-optique. Ils ont permis d’observer pour la premiere fois I’effet
Franz-Keldysh dans les 2D (Schmeller 1994). L’existence des trions a longtemps
été contestée car, dans les semi-conducteurs massifs, leur énergie de liaison est
trés faible. Cependant, elle augmente considérablement lorsqu’on passe d’un
semi-conducteur massif & un semi-conducteur bidimensionnel (Ainane et Stébé
1989), il est alors plus facile de les observer dans ces structures. Récemment, des
expériences ont prouvé leur existence dans les puits quantiques (Kheng et al.
1993; Shields et al. 1995a et 1995b).

Dans ce chapitre, nous résolvons I’équation de Schrodinger du trion X~ (2D) pour
une valeur faible du champ électrique. Nous étudions I'influence du champ sur la
stabilité du complexe X ~. Ensuite nous donnons la relation qui permet d’obtenir
les énergies relatives de X, pour un o donné & partir des résultats obtenus pour
X7. Nous montrons que 'état pseudo-lié existe pour une plus large gamme de
champs que celle obtenue dans le cas d’un semi-conducteur massif, nous montrons
aussi que le champ est capable de diminuer I’effet de confinement. Le dernier

paragraphe est consacré a I’étude des rayons moyens en présence du champ.
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Chapitre 4. Energie de liaison de X~ dans un semi-conducteur.....

4.2 Structures bidimensionnelles.

Nous appellerons ici structures bidimensionnelles, les structures laissant aux
particules leur liberté de mouvement dans deux directions (Oz et Oy), tandis que,
selon la direction Oz, une hétérogénéité du matériau fait obstacle au mouvement
des particules.

On peut classer les structures bidimensionnelles en trois catégories :
- Les puits quantiques simples.
- Les puits quantiques multiples.

- Les superréseaux.

On peut en particulier fabriquer un " puits quantique " par I’insertion, entre
deux couches d’un matériau donné A, un semi-conducteur B dont la largeur de
bande interdite est plus petite que celle de A (Fig. 4.1).

Lorsque I’épaisseur du semi-conducteur B est plus petite que le rayon excitonique,
nous parlerons alors de semi-conducteur strictemént bidimensionnel qui sera

I’objet de notre étude.

4.3 Séparation de I’équation de la masse effective.

Nous reprenons ’Hamiltonien (2.1), en supposant maintenant que le champ
électrique F' est dirigé suivant la direction oz. Ici nous supposons que le semi-

conducteur est isotrope suivant z et y:

x ok % * ok x
Moy = mey =m, My, = mhy =my (41)

Dans le cadre de I’approximation de la masse effective, I’'Hamiltonien du trion

X~ s’écrit:
B2 0 0? K2 0? ?
t =5 (5 51) ~ 2 (33 27)

h? 0? 0?
(8:::% +6yﬁ> + Ve —e F(z1+ 22 — z1)

(4.2)

- *
2mj
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4.3. Séparation de I’équation de la masse effective.

FIG. 4.1: (a) Empilement de couches semi-conductrices, (b) Disposition relative
des bandes.
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Chapitre 4. Energie de liaison de X~ dans un semi-conducteur.....

En utilisant les coordonnées suivantes dans le plan zoy:

— -

=17 —ry, R =

~7i, et Ro=Y mii/Mo (4.3)

avec Mo = 2 m; + mj et a partir de la relation (4.3) nous obtenons :

MoXo = m}(z1 + 22) + mizy, MoYo = mi(y1 + y2) + miyn
X:;m-zl-xz_zh ot Y:ylgyz—yh
T=2y — I Y=4h — Y2

(4.4)

Le systéme (4.4) permet d’obtenir les expressions de z;,z; et z; en fonction de

Xo, X et z. En remplagant par leurs nouvelles expressions, la somme z; + 2, — xp

devient :
+ —oMex b oTh X 4 Xy = Xo+2 (5L ) x ()
1 2 Th = M() Mg 0= 20 20'+l ’
avecazz;:.
h

9 5 9?
et

0z’ Oz — 9x?

en fonction des dérivées partielles de Xy, X et z pour obtenir la séparation de

Maintenant nous exprimons les différentes dérivées partielles

I’Hamiltonien Hy- :

9 P# 13 99 (m;>2a2

927~ 022 " 10x% T azox T\, ) 3%z
+2

(4.6)
m:d 0 mrd 9

Mo 920X ' M, 0X 06X,

? 3?7 18 9 8 m:\? 9?
8:1:%:6:1:2+ZBX2_£8_X (M0)5X_3
m:d & m:d 9
Mo 020X | M,0X 0X,

(4.7)

+2

0 m o
dz2 ~ 9X? " M, 0XZ
o™ 9 0

M, 89X 8X,

(4.8)
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4.3. Séparation de I’équation de la masse effective.

0? 9? 0?
Nous ferons la méme chose pour —;, = et —. En remplacant ces expressions

oy}’ Oy OyE’

dans (4.2) nous avons alors:

B [ 0?2 0? K? 0* 0?
HX'Z*@(w%—w)‘zM(axz*aw)

Bt o + o + ii_',_ii (4 9)
2My \ 0X2 ' OY2 0z 90X, Oy dY, '
o+1 .
. — X,
cerfrea ()
avec M = 2me M et p = T;Le. L’Hamiltonien Hy- s’écrit alors comme la somme

de 'Hamiltonien du centre de masse et de ’Hamiltonien du mouvement relatif

HX— = He, + Hrel (410)
avec
h2
Hcm = —mAR"O — eFX() (411)
et
h? h? : oc+1
H..=——Ar——Az4+V. -2 4.12
A Ay Vi Al et (4.12)

4.3.1 Mouvement du centre de masse.

L’équation du centre de masse du trion X~ s’écrit :

h2
2M,

(Axo + AYO) - eFXO] d)cm = Ecm'¢'cm (413)

La solution générale de cette équation est de la forme:
¢'cm = eiKoyyo‘p(XO) (414)

Les valeurs propres de 9., sont de la forme:
h2K§y

EC'rn:EXo+ 2M0

(4.15)
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et I’équation (4.13) implique:

B2 &2
[" 2 My dX?

— e FXOJ ©(Xo) = Ex, ¢(Xo) (4.16)

que nous pouvons mettre sous la forme:

d?o(X 2 M Ex,
[ d)((gO) + 520 eF (X0+ e);,)]cp(Xo)zo (4.17)

en introduisant la variable n = (X() + i’;") %‘i)% P’équation (4.17) se réduit
a:
d*¢(n)

La solution de (4.18) est donnée dans (Abramowitz et Stegun 1965) et ¢(Xo)

(4.18)

s’écrit alors:

(4.19)

) =0 i (Erem o)

B

R? \3
ot C est une constante de normalisation et 3 = ( 5 ) (eF )%
My

Pour de grandes valeurs négatives de z, Ai(—z) décroit exponentiellement
et pour de grandes valeurs positives, Ai(~z) a un comportement oscillatoire.
Ce qui explique l'accélération du mouvement du centre de masse du trion. Le
centre de masse du trion qui est soumis au champ électrique se comportera alors
comme un électron dans un solide soumis au méme champ. Ex, est déterminé
par les conditions aux limites du cristal, ¢(L;) = 0 ot L, est la longueur du
cristal le long de la direction & qui est celle du champ F , ce qui donne lieu & une

quantification :

h? (3rM, 1.\ *
noo_ L, F — = 2
EY, eF L, + A < -2 e(n 4)) (4.20)

ou n est un entier naturel, qui dénombre les niveaux de Wannier-Stark (Wannier
1960, Fredkin 1962, Bentosella 1991). Le spectre d’énergie du centre de masse en

présence d’un champ électrique contient alors des niveaux discrets.
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4.3. Séparation de I’équation de la masse effective.

4.3.2 Mouvement relatif.

Nous présentons ici un calcul variationnel de I’énergie relative de 1’état fonda-
mental du trion X~ dans un semi-conducteur bidimensionnel soumis & un champ

électrique uniforme. L’Hamiltonien du mouvement relatif du trion X~ s’écrit :

52 K2 2 1
Hrel:—_AF__AR+e_ 21 _’1-‘ N —'1 r
5. T oM c \ITl |R=%| |R+7| (4.21)

—2eF<”+1)X
20 + 1

Nous utilisons les unités atomiques du donneur 3D, pour la longueur

ap = &h?/m’e?, pour 'énergie 2Rp = €?/kap, et pour le champ électrique
f=eFap/2Rp. L’Hamiltonien devient :
2 1 2 1 1 1 1
H., = —U+ AR—A;-Fe— — - — —— _2(__.+_.O-_)Xf
4 f \I7l |R-Z| |R+%Z|) (1+20)
(4.22)

Il faut résoudre I’équation de Schrédinger correspondant au mouvement relatif :

Hrel ¢rel — E¢rcl (423)

La méthode variationnelle consiste a utiliser une fonction d’essai 1., afin de
minimiser la valeur de FE. Comme le champ électrique casse la symétrie du
probléme, nous devons conserver 4 variables dans la fonction d’onde d’essai. Nous
avons utilisé une fonction d’onde centrée sur le trou, en choisissant les variables
Tih, T2k, Z1n €t X2p. L’absence de ri; dans la fonction d’onde diminue la qualité
de la fonction, mais permet de réaliser le calcul de toutes les intégrales d’une

maniére analytique. La fonction choisie s’écrit :

Yrel = ¢(T1h, T2h, Ilh7$2h) = 2 Cmnp(]- + P12) | mnp > (4-24)
mnp
ou
—a(rip+rar)

| mnp >=e 1T on(T1h + Z28)”
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Chapitre 4. Energie de liaison de X~ dans un semi-conducteur.....

avec m + n < w , entier naturel qui fixe le nombre de termes de la fonction
d’onde, et rend la valeur 0 ou 1. Py, est un opérateur de permutation agissant
3 12 P
sur les coordonnées des deux électrons pour préserver la symétrie de la fonction
d’onde. Maintenant, nous exprimons I’Hamiltonien H,.; en fonction des variables
’ P e
choisies :

1/1 0 o? 0? T, 02 1/1 0
Ha=-g|l—3 -t +z5+2—=——) - —
2 ST a'r'lh aT'lh 6x1h 1k 6r1h8z1h 2 Tah 8r2h

0? 0? zo, O0° cf1 0 0? 9?

tar bt 2 (= —+ 5
or3, 0z2, Top Or9n0zon 2 \rwnOry,  Or}, 0z}
0? 1 0 0? 5? 0?

+22k — 2t T

T1h Or0T1, T Oran or:, = 0z, Ton OT2n 0T,

52 2 2 Cs 2

+ 9 4 zﬂ 3 @ 0 + T1hT2h 8 )

01,022 i Or1p0zay, Toh OronOz1n  TiaTap OT1a0Tas
+ 1 1 1

\/(th — Z3)? + (yin — Yan)? T1h T2h
14+ o
— ( ) (zin + z2n)f

14+ 20
(4.25)
L’énergie fondamentale relative est donnée par:
. < ¢rcl | Hrel | ¢'rcl >}
E.o = min 4.26
: { < ¢rel | 'ly[)rel > ( )

La condition (4.26) est obtenue de maniére variationnelle en cherchant les paramé-

tres a, Cpynp, tels que:

aEre[ aErel
o 0, 5o 0, V(m,n,p) (4.27)

4.4 Reésultats et discussions

4.4.1 Cas de l’exciton chargé négativement X .

Dans notre calcul numérique, nous avons utilisé une fonction d’onde dont le

développement contient 24 termes caractérisés par m +n < w, 12 termes ont été
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4.4. Reésultats et discussions

utilisés pour le cas sans champ. Nous avons tracé sur la figure (4.2) la variation
du rapport des énergies relatives du trion négatif X~ avec et sans champ en
fonction de o pour différentes valeurs du champ. Comme nous le constatons,
cette variation de I'énergie relative en 2D est moins forte que dans le cas (3D)
(voir fig 2.1). Ce rapport augmente avec ’accroissement du champ. Le méme
phénomeéne peut étre vérifié dans le cas de I’exciton ot le terme quadratique d
a Deffet Stark devient trés grand dans le cas d’un exciton 3D au fur et & mesure
que o augmente. Pour montrer la variation de ’énergie de liaison W de 1’état
fondamental de X~ en présence du champ, il est nécessaire de calculer I’énergie
relative de I'exciton Ex en présence du champ. On définit alors W = E..— FEx.
Nous avions calculé Ex au moyen d’un calcul variationnel et nos valeurs numériqu-
es sont en bon accord avec les résultats de Lederman et al. (1976) obtenues par

un calcul en perturbation, que nous exprimons en unités atomiques du donneur

(QRD) .

2 21
= = 1)3 72 2
EX 1o 256(0’+ )f (4 8)

Sur la figure (4.3), nous avons tracé la variation de la différence AW,p =
W(f) — W(0) des énergies de liaison en présence et en absence du champ en
fonction de 0. Nous observons que I’énergie de liaison augmente avec I'intensité du
champ électrique, tout au moins dans la limite d’un champ faible (f <£0.02). Ce
phénomeéne est aussi observé dans le cas des excitons 3D (Dow et al. 1970; Blossey
et al. 1970), des excitons chargés (Katih 1993) et des excitons 2D (Lederman
1976). L’énergie de liaison augmente rapidement avec le champ lorsque o — 1.
Sur la figure (4.4) nous comparons les énergies de liaison de I’exciton chargé en 2D
et 3D en tracant le rapport Wp /Wsp pour deux valeurs fixes de o correspondant
aux cas limites des semi-conducteurs. Nous remarquons que ce rapport diminue
brutalement & partir d’une certaine valeur de f et que la pente devient moins
prononcée avec la croissance de o. En I'absence de champ, I'exciton chargé admet
une énergie de liaison dix fois plus grande que celle d’un exciton chargé 3D a cause

du confinement (Ainane et Stébé 1989). Quand le champ électrique augmente,
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I’énergie potentielle due au champ devient grande et domine 1’énergie potentielle
d’interaction coulombienne entre les différentes particules. L’effet du confinement

diminue et le rapport Wyp/Wsp décroit avec Paugmentation du champ.

4.4.2 Cas de ’exciton chargé positivement X .

Par analogie avec la molécule ionisée H; , Lampert (1958) a prédit 'existence
du complexe X3 . Comme le trion négatif X~, son observation dans les semi-
conducteurs massifs est trés difficile, car son énergie de liaison est trés faible et
de plus sa force d’oscillateur est énorme fxplfx = 1,4 x 10° (Stébé 1977). Par
conséquent, plusieurs porteurs seront nécessaires pour induire une telle absorption,
qui s’avére trés sensible & la concentration des porteurs (Stébé et al. 1978).
Pourtant ils ont suggéré d’attribuer la raie v, & X; dans le spectre de CuCl (Stébé
1978). Cependant, ’énergie de liaison des trions augmente avec la réduction de
dimensionnalité (Ainane et Stébé 1989) et avec le confinement introduit par le
champ magnétique (Kheng et al. 1993). Une étude récente de Shields (1995a)
reportant sur la photoluminescence dans les puits quantiques de GaAs dopé avec
des accepteurs a permis d’observer une raie de luminescence attribuée a X; .
Ecrivons maintenant I’Hamiltonien du mouvement relatif du trion X~ en unités

atomiques du donneur Rp et ap:
1 o
Hx— (0', f)/ZRD = —5 (Al + Ag) - iAh + ‘/c - f(.’l?l + Iy — .Th) (429)

En permutant les masses ainsi que les charges, I'ion X~ se transforme en la
molécule ionisée X5 et ’'Hamiltonien du mouvement relatif du trion positif s’écrit

en unités atomiques de 'accepteur R4 et ay:

) 1 -1 '
Hys(0,f)/2Ra = =5 (A4 Aa) = A+ Vot f (w42 — ) (430)

eFaA . fl 2
——— ce qui donne & = —o?.
2R, ) q I;

Soit Ex- (o, f) la valeur propre associée a 'Hamiltonien Hx- (o, f) et soit EX2+ (o, f)

avec f =

la valeur propre associée a I’Hamiltonien H Xz (o, f"). En remplacant o par o1
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1.0035
f=15.10"
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1.0025
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FIG. 4.2: Variation du rapport de ’énergie relative du trion X~ en fonction de
o pour différentes valeurs de f(u.a.).
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4.0+ f=18.10"
3.5

__ 30

@

S o5

X

©

_~ 2.0
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2% 15

]
1.0
0.5
OO | ] } I
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

FiG. 4.3: Variation de AWx- = W (f) — W(0) en fonction de o.
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W2D / W3D

f (u.a.x10”)

FIG. 4.4: Comparaison entre les énergies de liaison du trion X~ (3D) et (2D) en
fonction du paramétre de champ f(u.a.) pour 0 = 0.4 et 0 = 0.8.
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dans ’équation (4.29) nous obtenons:

1 -1
Hx-(07', f)/2Rp = —= (A1 + Az) - U_Ah +Ve—f(m1+22—x1) (4.31)
2 2 _

L’Hamiltonien (4.31) ressemble formellement 4 ’Hamiltonien (4.30). Pour obtenir
numériquement les mémes valeurs propres de ces deux Hamiltoniens, il faut que

les coefficients des opérateurs soient les mémes numériquement on aura alors :

Rp

Ex-(07",f) = 22 Bxy(0,f) (4.32)

!

le rapport — donne —o?, I’énergie du trion positif EX2+ (o, f) s’exprime alors en

fonction de Iénergie du trion négatif Ex- (o, f) par la relation suivante :

Exs+(o,f) = %Ex—(l, ~o*f) (4.33)

g

Tous les résultats obtenus de I’énergie relative de X3 ont été calculés pour

o > 0.1, car pour o < 0.1 le calcul de type atomique n’est plus précis. Il faut
alors procéder par le calcul de type moléculaire non adiabatique (Stébé 1977),
c’est pour cela que nous avons éliminé la valeur ¢ < 0.1 sur les courbes de X3 .

Sur la figure (4.5), nous reportons les variations des rapports des énergies relatives
E X3 (o, f)/E X3 (0,0) pour différentes valeurs de f en fonction de o. Nous consta-
tons que E, (X5 ) augmente avec o et le champ électrique est majoré (f £0.012).
La figure (4.6) illustre les variations des rapports d’énergies relatives pour le cas
du trion négatif et positif (0 < o < 2). Les courbes de X~ et X se croisent
en o0 = 1.0, résultat attendu en remplagant la valeur de ¢ par 1 dans 1’équation
(4.33)*. Pour o < 1 nous constatons que E,;(X~) < E,(XJ) et pour o > 1 la

situation s’inverse.

4. Le signe du champ n’a pas d’effet, puisque les variables z; € ] — 00, +o0].
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1.0030 | X,
1.0025
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F1G. 4.5: Variations du rapport des énergies relatives EX;(f)/EX; (0) en
fonction du rapport des masses o pour différentes valeurs de f(u.a.).
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FIG. 4.6:  Variations du rapport des énergies relatives Ex-(f)/Ex-(0) et
EX;(f)/EX; (0) en fonction du rapport des masses o pour différentes valeurs

de f(u.a.).
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4.5 Calcul des rayons moyens.

Comme dans le cas d’un semi-conducteur massif, nous avons calculé les valeurs
moyennes des distances inter-particules du trion X~ en 2D, ceci pour toutes les
valeurs de o comprises entre 0 et 1. Ici nous étudions I'influence du confinement
sur les distances interparticules en présence d’'un champ électrique uniforme

paralléle aux couches. La valeur moyenne de r;; & ’état ¢, s’écrit:

2omnp mintp Cmnp Oy (mmipt | (14 Pr2)rij (210 + z20)P 77 (1 + Pr2) | mnp)
) it Crinp Crummg Nen?

mnp m'n'p m

(rij) =
(4.34)

avec N:,’L‘:L";p' =< mnip! | (1 + Pra)(x1n + z20)P (1 + Pra)| mnp >
Nous avons utilisé les méthodes Gauss-Laguerre, Gauss-Legendre et Simpson
pour calculer toutes les intégrales quadruples nécessaires aux calculs des éléments
de matrice de < r;; > . Les coefficients C,,n, utilisés sont ceux obtenus lors de la
minimalisation de I’énergie. Nous présentons sur la figure (4.7) les variations des
distances moyennes (ry;) et (ri2) en fonction de o en absence de champ et pour
une valeur de champ f = 0.015u.a.. En absence de champ les valeurs moyennes
(rin) et (ri2) varient linéairement en fonction de o. Lorsque le champ est présent,
cette linéarité disparait et ’acroissement des valeurs moyennes devient plus
prononcé avec o proche de 1. Quand o < 1, le champ n’a pratiquement aucun
effet sur ces distances moyennes.
L’augmentation des rayons moyens avec le champ n’est pas en contradiction
avec I'augmentation de 1’énergie de liaison, la valeur moyenne (T') diminue trés

rapidement avec le champ et le potentiel moyen | (V + W) | diminue légérement

avec le champ, ce qui implique que les particules s’éloignent entre elles.
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14 | f=0.015u. a

r,(u.a.)

FiG. 4.7: Distance moyenne ry; pour une valeur de champ f = 0.015u.a
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4.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons calculé les énergies de liaison des excitons
chargés X~ et X; dans un semi-conducteur (2D). Comme dans le cas (3D),
I’énergie de liaison Wyp augmente légérement avec le champ. Nous avons aussi
comparé I’énergie de liaison de X~ avec celle obtenue dans le cas d’un matériau
massif du chapitre précédent. Il s’avére que le champ électrique tend & réduire

leffet du confinement.
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Conclusion générale.

Nous avons étudié ’état fondamental des excitons chargés ou trions excitoni-
ques dans les semi-conducteurs massifs et bidimensionnels en présence d’un champ

électrique uniforme faible.

Dans le premier chapitre, nous avons rappelé l’effet d’'un champ électrique sur
les systémes atomiques (H~, He), qui permettent de faire une analogie avec les
complexes excitoniques dans les cas limites ot les masses effectives de I’électron

et du trou deviennent trés différentes.

Au second chapitre, nous avons étudié I'action d’un champ électrique sur
les excitons chargés négativement X~ dans les semi-conducteurs massifs. Nous
avons montré que le mouvement du centre de masse et le mouvement relatif des
particules peuvent encore étre séparés en présence du champ. Le mouvement du
centre de masse est défini par une équation analogue a celle obtenue pour un
électron dans un solide en présence d’un champ électrique. Les solutions sont
données par les fonctions d’Airy et I'introduction de conditions aux limites du
cristal induit alors une quantification de 1’énergie du mouvement du centre de
masse, faisant apparaitre des niveaux de Wannier-Stark. Au moyen de la méthode
variationnelle, et en construisant une fonction d’onde d’essai adéquate, nous
avons déterminé 1’énergie du mouvement relatif de X~ et comparé avec celle
de ’ion H~ (Chung 1965) dans le cas limite ou le rapport o des masses effectives
électron /trou tend vers 0. Nous avons également mis en évidence les limites de la

méthode variationnelle, lorsque le champ dépasse une certaine valeur, que nous
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avons appelée champ critique, cette méthode n’est plus adaptée a la résolution
de ’équation de Schrodinger.

Dans le troisiéme chapitre, nous avons étudié I'influence d’un champ électrique
faible sur la stabilité du trion X~ dans les semi-conducteurs massifs. Nous avons
d’abord déterminé Iénergie de I’exciton de maniére variationnelle et comparé avec
un bon accord avec les résultats obtenus en perturbation dans la littérature. Nous
avons montré que dans la limite des champs faibles utilisés, le champ électrique
renforce légérement I’énergie de liaison du trion X~ , ce phénomeéne s’accentuant
au fur et & mesure que o augmente. Nous avons aussi comparé nos résultats avec
d’autres travaux utilisant une méthode basée sur une approche variationnelle-
perturbative, montrant que notre méthode permet d’atteindre des champs plus
élevés.

Au dernier chapitre, nous avons étudié les trions X~ et X, dans un semi-
conducteur bidimensionnel (2D) soumis & un champ électrique uniforme faible.
Aprés avoir discuté le choix de la fonction d’onde, notamment ’absence de la
distance r;; dans la fonction, nous avons donné les principales étapes du calcul
variationnel. Nous avons calculé I’énergie fondamentale de X ~et montré qu’elle
augmente en valeur absolue avec le champ, donc en accord avec le théoréme de
Helmann-Feynmann (Levy-Leblond 1969). Comme dans le cas du semi-conducteur
massif (3D), I'énergie de liaison de X~ augmente légérement avec le champ
électrique. Le cas de X se déduit de X~ en interchangeant les masses et les
charges des particules. L’étude du rapport des énergies de liaison en 2D et 3D
nous permet de conclure que l'effet du confinement diminue lorsque le champ
augmente.

Nous envisageons de poursuivre ce travail par I’étude des propriétés optiques.

Comme dans le cas de ’exciton, on s’attend & une oscillation du coefficient

d’absorption et un déplacement du pic d’absorption vers de basses énergies.
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Annexe A

Effet d’un champ électrique sur les
états électroniques.

A.1 Effet d’'un champ électrique sur les niveaux
d’énergie de 1’électron.

A.1.1 Mouvement du paquet d’onde

L’étude du mouvement de I’électron soumis a I’action du champ électrique
statique s’avere difficile, puisque pour de faibles valeurs du champ, 1’énergie
potentielle de ’électron devient importante pour de grandes valeurs de r. Par
conséquent la théorie de perturbation n’est pas appliquable; cela veut dire qu’il
n’existe plus d’états liés quand I’Hamiltonien contient le terme U = eF 7.

Nous allons nous baser sur I’étude de 1’électron de Bloch dans un champ électrique
extérieur uniforme et constant en utilisant I’équation de Schrédinger dépendante
du temps. Nous supposons que le champ est appliqué dans la direction = qui sera
aussi la direction du vecteur du reseau réciproque. Nous résolvons ’équation de

Schrodinger dépendante du temps qui est sous la forme:

O
(Ho +U)¥ = ih (A.1)
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Annexe A. Effet d’un champ électrique sur les états électroniques.

ou Hyp est Hamiltonien du cristal contenant le potentiel périodique V et
U le potentiel dfi au champ extérieur. Nous développons la fonction d’onde de

Iélectron dans la base des fonctions de Bloch 1/),,0(7_6', 7) qui sont fonctions propres
de Ho.

HO"»Z)no (E’ F) = EnO(E)¢no (Ea T‘_) (A2)

¥ = 3 [ Ehonl ., (A3)

Les coefficients du développement (,on(l;:‘,t) décrivent la fonction d’onde dans la
représentation des moments dans le cristal. Aprés avoir injecté 'expression de ¥
dans (A.1), nous multiplions I’équation obtenue par lb:;,(l;’ ,7) et nous obtenons

apreés intégration :

; / / Wi (K, 7) { [En(E) + U] Pnlk,t) ~ ih%} Yu(k, dkdr (A.4)

- [En,(zs’f) - m%} onr (K, 1) + Z / Er(n'E | U | nkypn(k, 1) =0
ol
(10 | nR) = [ 6,1 U D) (A.5)
et |
¥u(k,7) = (7| nk) (A.6)

La forme indépendante du temps de Péquation (A.4) s’écrit en tenant compte du

fait que F est dirigé suivant la direction z :

[Bw(F) ~ B] u(B) = e F Y / Fein'F |2 | k) (F)=0 (A7)

Il est donc nécessaire de calculer les éléments de matrice de la coordonnée I.

(n'k | z | nk) = /ei(E_El)'? ul (K, 7) z un(k,7) d°r
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A.l1. Effet d’un champ électrique sur les niveaux d’énergie de lélectron.

1 i(k—k")7 W 7 A E—ENF g -
- ; [aikz / el( K u:’(klv F) un(k’ F)dST - / GZ(k—k )" u;’(k,’ F)a;zzun(kb F)dS’I‘
(A.8)
La premiére intégrale de (A.8) est déduite de la condition d’orthonormalisation

des fonctions de Bloch.

/ ez(l-c.—lc-")r"' u:;[(k?/, T—“) un(l_{;, r_’)dsr = (Sn/n(s(];' - ]_f;) (A.g)

Comme la fonction wy( 5—‘2—1)un est périodique , la seconde intégrale se raméne
aprés avoir sommé sur toutes les cellules élémentaires du cristal a:

3 / el (F =Ry u;,(isf,m)a%u,,(k,m)d?'m (A.10)

avec (2 5
2m - -
N * ! 3
0 z/ ur(k ,F)—akxun(k, ydor

{)o volume d’une cellule élémentaire.

X’n’n =

—_

Xnn(k) désigne le terme interbande, il représente le transfert d’un électron entre

les bandes.

Comme la somme:

Z ei(lé"-E)ﬁ

—~
m

se réduit & 91—06 (K" — k), Pélément de matrice devient alors:

(W || nk) = im0 [5(15" - E)Jn,n] + Xund(l — B) (A.11)
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Annexe A. Effet d’un champ électrique sur les états électroniques.

L’équation de Schrédinger s’écrit maintenant sous la forme suivante :

(Bu(R) — e 1| onl®) = eF Y X BB =0 (A2

Un résultat important est obtenu immédiatement , 81 nous multiplions 1’équation

(A.12) par go;(l_c‘), puis soustrayons le résultat par son conjugué:

P |3 g0 B) + oD )] 1 [ D 4 00 5B

(A.13)
~eF (@3 (R) X (R) — 0u(F) X ()] =

en sommant sur la bande d’indice n nous obtenons :
ePs +h2] D21 nl) P =B 3 [ ) Xomio ) — ou )X ()] =
(A.14)

puisque X, = X, alors I’équation ci dessus devient :

0 0 o
[eF ha] zn: | on(k) [P=0 (A.15)
Posons

S 1 ealk) 2= Glka, by k) (A.16)

nous avons

6G 0G 0G Ok,

donc
8;; = % = k= kyo+ %t (A.18)
La solution de I’équation (A.15) est de la forme:
> 1en(®) = Glk, ~ 2 by k) (A.19)
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ou G est une fonction arbitraire. Considérons la valeur moyenne de k & 1’état U,

elle est définie par:

R APNCI T (A.20)

Seule la composante suivant la direction des z est affectée par le champ, nous
écrivons alors :

el't

(A.21)

ou (k;)o la valeur moyenne de k, a Dinstant t=0. Ce résultat implique que le

mouvement du paquet d’onde de I’électron est centré dans ’espace des k avec la

dky _ eF

condition : = =5

A.1.2 Niveaux de Wannier

L’existence de ces niveaux a été mise en évidence par Wannier (Wannier,
1960,1962). Reprenons 1’équation (A.12), ’élément de matrice diagonal X,,,, s’annule
lorsque le groupe d’opérations de symétrie contient une inversion. Cet élément
de matrice donne une augmentation au déplacement de la structure de bande qui

est linéaire par ’application du champ. Nous pouvons définir cela par le premier

terme:
EM(k) = E, (k) + eF Xom (A.22)
et I’équation devient :
EM(k) + b2 _ind (k) — € F Y Xpw ow(k) =0
" Ok, ot o

Le mouvement de ’électron est défini par les termes entre crochets, les éléments
non diagonaux traduisent les transitions bande a bande. Ces transitions regroupent
aussi l'effet tunnel.

Pour l'instant nous négligeons le second terme de ’équation et nous appelons
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Annexe A. Effet d’un champ électrique sur les états électroniques.

la fonction ¢, (k) par cpn)(k) Suivant Kane (1959) et Argyres (1962), nous
pouvons obtenir une solution stationnaire de (A.12) qui peut étre utilisée dans la
discussion de V’effet tunnel. Les fonctions 4,9( ) sont prises dépendantes du temps

et sont multupliées par exp[— zE"] nous obtenons:

[Ei”(fé) + F%] PV(k) = Ee) (k) (A.23)

la solution de cette équation est:

e W(F) = Zexp{——F /0 - [E - E,?)(i;‘f)} dk.} 8(k, — kyo) 6(k. — ki) (A.24)
La constante de normalisation A est la longueur de la ligne (kz, kyo, k20) le long
de la zone de Brillouin. Pour simplifier le probléme nous choisissons cette ligne
dans la direction d’un vecteur du reseau réciproque. La valeur propre de ’énergie
est déterminée par le fait que la fonction d’onde est la méme aux points extrémes
de la ligne. Le changement de phase en parcourant la distance A est un multiple
de 2, il vient alors:

A
’ ()(fr =
— [E ()| dk, = 2nm (A.25)

o n est un entier relatif. Désormais nous désignons les valeurs propres en

présence du champ par ’indice n:

A
nmel’ 1 2 -
= — EW(EN dk! A.
Bo= g [ O &, (A.26)

Le spectre d’énergie en présence du champ contient une série de niveaux discrets
(Stark ladders) séparé par ZLXE. Si le paramétre du réseau est a, la séparation
des niveaux est de I'ordre de eaF'.

Cas de bandes paraboliques:

E =~vA? ' (A.27)

271'an

A
E, = — / vk2dk, + 1 / v(k2 + k2)dk, (A.28)
4 AJ_a

2
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A.1. Effet d’un champ électrique sur les niveaux d’énergie de lélectron.

omeF A2
By = == 4+ + k%) + 1T (A.29)

La structure de bandes est détruite dans la direction du champ, par contre
elle reste inchangée dans les directions perpendiculaires au champ. Le temps
nécessaire & 1'électron pour franchir la zone de Brillouin est obtenue d’aprés
I’équation :

23

kz:kO:c‘I' A

t (A.30)

Les bords de la zone de Brillouin sont —% et %

A A eF hA
S 4t > t=

5 5 - =F (A.31)

quand le vecteur d’onde de ’électron atteint la limite de la zone de Brillouin, les
nouvelles valeurs du vecteur d’onde sont changées par I’addition du vecteur du
réseau réciproque. Si la direction du champ électrique est paralléle au vecteur
du réseau réciproque, le vecteur d’onde apparait dans un point opposé de la
zone de Brillouin. Dans ce cas 1’électron oscille & I'intérieur d’une seule bande,
et ’équation t = % donne la période des oscillations. Dans ce cas, la structure
de bande n’est pas altérée dans la direction perpendiculaire au champ électrique,
‘ mais elle a été détruite et remplacée par des niveaux discrets dans le cas d’un
mouvement paralléle au champ. L’existence de ces niveaux peut étre mise en
évidence de la maniére suivante; d’aprés (A.30) le temps que met ’électron pour
traverser la zone de Brillouin suivant une direction donnée de longueur A est:

_hA

= —
el

(A.32)

Quand le vecteur d’onde atteint le bord de la zone de Brillouin, un processus

apparait, le vecteur d’onde est changé par un vecteur du réseau réciproque.

Dans nos calculs, nous avons négligé effet tunnel qui permet & un électron
d’effectuer une transition bande & bande.

Pour un systéme a plusieurs bandes, nous pouvons considérer que la conséquence
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Annexe A. Effet d’un champ électrique sur les états électroniques.

de I’effet tunnel serait d’élargir les niveaux de Stark d’une quantité :

A
b= (A.33)

ol 7; est la durée de vie de I'effet tunnel, un élargissement supplémentaire serait
causé par la diffusion de ’électron (7,) par des phonons ou des impuretés et par
un mauvais alignement du champ électrique appliqué (qui permettra 3 1’électron
de s’échapper du mouvement périodique entre les portions planes paralléles de
dimensions finies de la zone), ce qui donne la durée de vie 7,,. Nous devrions

rajouter la durée de vie réciproque de ces phénomeénes::
h
Tl =ty 4l et == (A.34)
T

et calculer la largeur totale.

L’observation des niveaux demande que § soit inférieure & I’espacement AE. En
d’autres termes 1’électron doit étre capable de faire au moins une oscillation a
travers la zone avant qu’il ne soit &jecté.

Toutefois cette condition est difficilement satisfaite expérimentalement ( la durée
de vie est de l'ordre de 10~%s ou plus longue pour un champ de 10"V/m).
L’argument ci-dessus néglige le fait que dans un cristal moléculaire dans lequel
la probabilité de mouvement d’un électron d’une région & une autre est petite,
un champ électrique, génére une différence d’énergie ~ e F'a entre deux états
d’énergies equivalentes de molécules voisines distantes de a. La situation alors ne
pouvait pas étre convenablement décrite par la théorie des bandes.

Wannier et Fredkin (1962) avaient montré qu’on peut trouver des bandes fermées
en présence d'un champ électrique toutefois ces bandes ne sont pas nécessairement
liées de maniére simple aux bandes qui existent dans un champ nul. Considérons
la nature de la fonction d’onde formée par la superposition de fonctions ,donnée
par (A.24) pour former le paquet d’onde (7, t). Construisons la superposition

de telle maniére que les états de différents n aient une méme amplitude alors:

(7, 1) = / O(E, (7, B)dk (A.35)
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A.l1. Effet d’un champ électrique sur les niveaux d’énergie de lélectron.

. ; ke Ent - e
=A"2 Z/exp {—_Zﬁ [/ E E(l)(kl)j' dk’ h } \Ij(kz‘ak‘y(),ksz')dkz
n 0
(A.36)

En interchangeant la sommation avec I’intégrale, la sommation sur n donne:

Zexp{ [%—”(k e”]} AZJ[(k +6—Ft)—mA] (A.37)

n

Comme k, est dans la zone (k;A), pour une valeur de t donnée, une seule valeur
de m contribue. Pour simplifier, prenons cette valeur m = 0 correspondant & des
petits temps. Nous obtenons:

—elF

" 1 F ; R
U(F,t) = A} z/)(—%,kyo,kzo) exp [#/ﬂ

E(l)(E)dk;} (A.38)

Cette fonction est connue sous le nom de fonction de Houston(1940), elle peut

étre étendue pour de grandes valeurs de t en sommant sur m la relation (A.37).
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Annexe B

Calcul de I’'élément de volume d7

En coordonnées cartésiennes 1’élément de volume dr s’écrit :

dr = (dz1dy1dz1)(dzadysdzy) = dridr,

en coordonnées sphériques dr devient:

avec

nous avons:

dr :I J | dr1d91d¢1dr2d02d¢2

J = rfsin201r§sin202

zy = ricosty = dzy = —rysinbidfy  (avec rq fixe)

29 = racosly = dzy = —rysinbydf,  (avec r; fixe)

dt peut alors se mettre sous la forme:

posons ¢ =

o1+ @2

dr = T T'2d’f‘1 d’f‘2 dz1 d22 d¢1 d¢2

dr =| Jl | Tszdrldrgtif'12d§bd21d22
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Annexe B. Calcul de I’élément de volume dr

D(¢1, #2)
D(¢, 7‘12)

1 _1(0ra 0m
J T 2\0¢: 94y

nous avons p?, = p? + p% — 2p1pzcos(py — ¢2) ol p1; est la composante de riy

/
avec J =

dans le plan vectoriel (O, 7, j)

soit alors:

Pla =1l — 2y = (rF = 2) + (1} — 22) — 2y/r2 — 22\/r3 — 2Zcos(1 — )

Orys _ \/7'1 — zl\/r2 — z3sin(d2 — 1)

02 T12
Ooris _ V= 22\/r} - Z2sin(¢y — ¢1)
O T12

2
dou | J = V= ‘/TZ % | sin(ds — ) |

12

\/Tl -z \/Tz
1 2\/7'1 -2 \/’"2 — 23

ou encore | J' |=

‘ sin(¢g — é1) |

avec

sin(¢z — ¢1) \/4 —2i)0rs —23) — (r?+ 13 - 2 — 25 4 23, — r3)?
d’ou
dr — 2r1rori2dridradzydzedr o ded (B.6)
D
avec
D= yJa(t =3~ 2) —(F4ri—2—B - B2 (B)

Exprimons maintenant dr en coordonnées elliptiques s, ¢, u définies a partir des

trois coordonnées relatives.

s =1 + 1y, t=r — 1, U = 79 (B.8)
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dr s’écrit maintenant en fonction de s, ¢, u:

2ryroriodsdtdudzydzodd

dr =| J" | D

avec

T17r2)‘

J" = ‘ DOt (B.10)

et D que 'on peut exprimer en fonction de s, t, u, 2; et z; comme suit :

D = \/z122(25% + 2% — 4u?) — (s + t)222 — (s — t)222 — u* + (s? + t2)u? — s2¢2
(B.11)

d’ot aprés intégration sur ¢

m(s? — 1)

dr = —

5D udsdtdudz,dz, (B.12)

Les bornes d’intégration des coordonnées elliptiques sont définies par:

/dT:/ ds/ du/ dt/-z dz1/2dzz (B.13)
0 0 —-u —“’z;t z;

ou z; et z, sont sont les racines de I’équation D = 0.
Pour le calcul des éléments de matrice de la norme S et des opérateurs T', V
W, qui sera l’objet de 'annexe suivant, nous utilisons le résultat des intégrales

suivantes (Atanasoff 1930):

_ 42
L = / / (F-t)u 22dzidzy = ;T—Qu(s —t)P(s + t)

I 22 (3 "tz) d d _1 ( 2)£ +t2 2 2)
S T s —2122021d2 ° —”ﬁu S S u
=t _ 42
/ (s ¢ ) - 22dzidz, = u(s +1)*(s — t)

stt
2

I4=/

2 42
/ ’ %dzldz«z = nu(s® — ?)
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Annexe C

Calcul des éléments de matrice des
différents opérateurs.

Rappelons ’expression de la fonction d’onde du trion (équation 2.28):

U(s, t, u, z1n, 22n) = ¥O(s, t, w) + Vi(s, t, u, 214, 221) (C.1)
Uo(s, t, u) = Zcmnp | mnp > (C.2)
mnp
et
\I/I(s, t, u, 21a, 22) = (210 + 221) denp | mnp > . (C.3)
mnp

avec | mnp >= e~z s™t"uP. Pour le calcul des éléments de matrice de la norme

A

N et des opérateurs T', V W nous utilisons le résultat des intégrales suivantes :

z2h S _ t2
I = / / zzdzldzz (s —t)3(s+t)

Z. _tl
12 / /2h 5 2122d21d22 EU(S —t2)(8 +t2 2u2)

22 __ 42
I; = / / " (s t zldz1d22 = 17r—2u(s +1)3(s ~ )

zzh — 12
/ (s° ¢ ) dz1d22 = nu(s® — t%)

1h
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Annexe C. Calcul des éléments de matrice des différents opérateurs.

La norme de la fonction d’onde (C.1) s’écrit :
No= (W[ 00) +2(° | (1n + 220) | €0+ (U | (21n + 220) | U0)  (C.4)

que l'on peut écrire & la maniére suivante :

N=(U[¥) = > Y enpec ! ,N,’g:pgq (C.5)
mnpg m'n'py’
avec
€mnp0 = Cmnp emnplzdmnp
et

LI SN W 4

Nops & =<m/n'p | (z1n + 220) | mnp > .

mnpq

Nous évaluons les termes des éléments de matrice de la norme pour chaque couple

(g,9) appartenant a {0, 1}.

*g=q¢ =0
N;z;’;op'o = <m'n'p | mnp >
= /e_s sm+mlt”+"‘ u”+”,d7'
avec
m(s? —¢2
dr = 5('#)11 ds dt du dzy;, dzy
et

D = 1/z122(2s% + 212 — 4u?) — (s + t)222 — (s— t)zéf —ut 4 (82 + t2)u2 — 5242

N ’ ’ .
on intégre sur z;, et z,, on obtient alors:

7.[.2

' 1 ! ! I}
<mnp |[mnp> = 5 [/ e™? gmtm Alntn  pre Ll g5 dt du

1 1 !
— /e_s s™tm gnAn +2 pte +1 go gt du
2

= 7%{I(m+m’+2, n+nl,p+p’+1)—[(m+m’, n+n +2, p+p
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ol l'on a utilisé la notation suivante:
I(m, n, p) = /e'ssmt"u” ds dt du (C.6)
*(q=0etq =1)ou(g=1et qg =0)

m'n'p'l m/n'p'0 't
N, = Nt =< m/n'p" | (z1h + 221) | mnp >=0

mnp0
1,1 Il .
Npwpt = <m'n'p’| (z1n+ 204)* | mnp >
! 1 1 1
= <mnp |z, |mup>+<mnp |22 | mnp>
+ 2< m'n'p' | z1h291 | mnp >
<m'n'p |2} |mnp> = /e‘ssm+m " uPtP 22 dr
2
m 1 ! 1]
= 5 e s g PP ¥ (5 4) (s + 1) ds dt du
<mn'p |23 |mnp> = /e‘s gmtmogrtn 2t L2 dr
7'r2 ! 1 1
= — [ e MMMt PP (s — 4)3(s 4+ ) dT
24
2
oo T ! ' !
<mnp |zp zon | mnp >= 21 €™ s A PP L (62 ) (s 4 12 — 2uP)dr

on trouve alors:

<m'n'p | (z1h + 20)? | mnp > = 7lg—[[(m+ml 44, n4+n,p+p +1)
— Im4+m',n4n" +4, p+p +1)
+ I(m+m',n4+n" +2 p+p +3)
- I(m+ml+2,n+nl,p+p’+3)] |

Pour alléger encore la notation on pose:

Im+m' +a,n+n +8,p+p +7)=I(e, B, 7) (C.7)

’ J . . ror ot . .
En sommant sur ¢ et q, 'élément de matrice N7 "7 de la norme N s’écrit

finalement :
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Annexe C. Calcul des éléments de matrice des différents opérateurs.

NErP = <m'n'p | (2 + z)’ |mnp> + <m'n'p | mnp > (C.

2
= %{31(2, 0, 1) = 31(0, 2, 1)+ I(4, 0, 1) — I(0, 4, 1)+ I(0, 2, 3) — I(2, 0, 3

La valeur moyenne de I’énergie cinétique 3 ’état W s’écrit :

(CIT1) = > > emup Y MR (C.9)

mnpgq mlnlplql

avec:

Tm'n'p R m/n/pl | (Zlh + Z2h)qlT(21h + ZZh)q l mnp > . (CIO)

mnpgq

rororg
Dans tout qui suit, nous donnons les expressions de Tn. "7 pour chaque valeur

de getgq.
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<m'npl|T|mnpl> = g{ - :11[1(4, 0, 1)+ 2I(3, 1, 1) — 2I(1, 3, 1) = I(0, 4, 1)]
—m(m - 1)[I(2, 0, 1) +2I(1, 1, 1) = 21(1, 3, 1) = I(=2, 4, )]+ m[I(3, 0, 1)
+21(2, 1, 1) = 21(0, 3, 1) ~ I(~1, 4, 1)] — p(p — 1) [I(4, 0, 1) +2I(3, 1, —1)
—9I(1, 3, —1) - I(0, 4, —1)] + 2pn [I(2, 0, 1)+ 2I(1, 1, 1) + I(0, 2, 1)]
—n(n—1)[I(4, =2, 1)+2I(3, -1, 1) — 2I(1, 1, 1) —I(0, +2, 1)] - 2pn [I(4, 0, 1)
+2(3, 1, 1)+ 1(2, 2, =1)] - 2pm [I(2, 0, 1)+ 2I(1, 1, 1) + I(0, 2, 1)]
+p[I(3, 0, 1)+ 212, 1, 1)+ I(1, 2, 1)] + 2pm [1(2, 2, 1) + 2I(1, 3, —1)
+1(0, 4, —1)] - p[I(3, 2, =1) +21(2, 3, 1) + I(1, 4, —1)]

p[I(4, 0, —1) +21(3, 1, —1) — 2I(1, 3, —1) — I(0, 4, —1)]
—am[I(2,0, 1)+ 2I(1, 1, )+ I(0, 2, ]+ 2[(3, 0, 1) +21(2, 1, 1)
+I(1, 2, D] +4n[I(2, 0, 1)+ 21(1, 1, 1)+ I(0, 2, 1)] - 2m[I(2, 0, 1)
~ 10,2, 1)+ I(1, 1, 1) = I(=1, 3, 1)] =20 [I(3, =1, 1) - I(1, 1, 1)
+1(2,0, 1)~ I(0, 2, D} +1(3, 0, 1) = I(1, 2, 1) + I(2, 1, 1) = (0, 3, 1)}

+"72r_z{ - %[1(4’ 0, 1)+ 1(2, 2, 1)+ 2I(3, 1, 1)] - 2m(m — 1) [I(2, 0, 1) + I(0, 2, 1)

+2I(1, 1, D] +2m[I(3, 0, 1)+ I(1, 2, 1)+ 2I(2, 1, 1)]+%[I(2, 0, 3)+1(0, 2, 3)
+2I(1, 1, 3)] + 2m(m — 1) [I(0, 0, 3) + (=2, 2, 3) + 2I(—1, 1, 3)] - 2m[I(L, 0, 3)
+I(=1, 2, 3) + 21(0, 1, 3)] — 2n(n — 1) [I(2, =2, 3) + I(0, 0, 3) + 2I(1, —1, 3)]
+2n(n—1)[I(2, 0, 1)+ I(0, 2, 1)+ 2I(1, 1, 1)] — 4m[I(2, 0, 1) + I(0, 2, 1)
+2I(1, 1, D]+ 2[1(3, 0, 1) + I(1, 2, 1)+ 21(2, 1, 1)]

+4n[I(2, 0, 1)+ 1(0, 2, 1) + 2I(1, 1, 1)] - 2n[I(3, =1, 1) — I(1, 1, 1)

+1(2,0, 1) = I(0, 2, )] +2n[I(3, -1, )+ 1(0, 2, 1) + I(1, 1, 1)

+1(2, 0, 1) — 2I(1, —1, 3) — 21(0, 0, 3)] - 2m[I(2, 0, 1) — I(0, 2, 1)

+I(1,1, 1) = I(—1, 3, )] = 2m[I(2, 0, 1)+ I(—1, 3, 1)+ I(0, 2, 1)

+1I(1, 1, 1) = 21(0, 0, 3) —2I(-1, 1, 3)]+ I(3, 0, 1) = I(1, 2, 1)

+I(2, 1, 1) = I(0, 3, 1)+ I(3, 0, 1) + {0, 3, 1) + I(1, 2, 1) + I(2, 1, 1)

—2I(1, 0, 3) — 2I(0, 1, 3)}
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2 1

24

<m'n'p2|T|mnpl> = I {_ 2140, 1) - I(0, 4, 1) - 21(2, 0, 3) + 21(0, 2, 3)]

132

—m(m — 1) [I(2, 0, 1) = I(=2, 4, 1)~ 21(0, 0, 3) + 21(~2, 2, 3)]
+m[I(3, 0, 1) = I(=1, 4, 1)~ 2I(1, 0, 3) + 21(~1, 2, 3)]

~p(p— 1) [[(4, 0, =1) = I(0, 4, —1) - 21(2, 0, 1) +21(0, 2, 1)]

+2pn (2, 0, 1) + (0, 2, 1) — 21(0, 0, 3)] — n(n — 1) [I(4, -2, 1)

— (0, +2, 1) = 21(2, ~2, 3)+21(0, 0, 3)] - 2pn [I(4, 0, —1) + (2, 2, —1)
= 21(2, 0, 1)] - 2pm [£(2, 0, 1)+ I(0, 2, 1) —21(0, 0, 3)] +p[1(3, 0, 1)
+1(1, 2, 1) = 21(1, 0, 3)] + 2pm[1(2, 2, 1)+ I(0, 4, —1) — 21(0, 2, 1)]
~plI(3, 2, =1)+I(1, 4, —1) = 21(1, 2, 1)] - 2p[I(4, 0, —1) — I(0, 4, —1)
= 21(2, 0, 1)+ 21(0, 2, )] - 4m[I(2, 0, 1) + (0, 2, 1) - 21(0, 0, 3)]
+2[1(3, 0, 1)+ I(1, 2, 1) —21(1, 0, 3)] + 4n [I(2, 0, 1)

+1(0, 2, 1) - 21(0, 0, 3)) —2m[I(2, 0, 1) — [(—1, 3, 1) + (0, 2, 1)
—I(1, 1, 1) +21(=1, 1, 8) - 21(0, 0, 3)] + [I(3, 0, 1) — I(0, 3, 1)

+1(1, 2, 1) = I(2, 1, 1)+ 21(0, 1, 3) - 2I(1, 0, 3)]

—2n[I(3, ~1, 1) = I(0, 2, 1)+ I(1, 1, 1) - I(2, 0, 1) + 21(0, 0, 3)
—21(1, ~1, 3)] - p[I(4, 0, —1) ~ I(0, 4, —1) - 21(2, 0, 1)

+21(0, 2, D] +p[I(4, 0, —1) = 2I(3, 1, —1) + 2I(1, 3, —1) — I(0, 4, —1)] }

+ag{ - % [I(4, 0, 1) +1(2, 2, 1) - 21(2, 0, 3)] — 2m(m — 1) [I(2, 0, 1)
+1(0, 2, 1) - 21(0, 0, 3)] +2m[I(3, 0, 1) + I(1, 2, 1) — 2I(L, 0, 3)]

+%[I(2, 0, 3) +1(0, 2, 3) —2I(0, 0, 5)] + 2m(m — 1) [1(0, 0, 3) + I(~2, 2, 3)
~2I(=2, 0, 5)] — 2m[I(1, 0, 3) + I(-1, 2, 3) — 2I(~1, 0, 5)]

—2n(n— 1) [I(2, ~2, 3) +1(0, 0, 3) = 21(0, -2, 5)] + 2n(n — 1) [I(2, 0, 1) + I(0, 2, 1)
—2I(0, 0, 3)] —4m[I(2, 0, 1)+ I(0, 2, 1) — 2I(0, 0, 3)]

+2[1(3, 0, 1)+ I(1, 2, 1) - 2I(1, 0, 3)] +4n[I(2, 0, 1) + I(0, 2, 1)

=210, 0, 3)] - 2n[I(3, -1, 1)~ I(0, 2, 1)+ I(1, 1, 1) — I(2, 0, 1)

+1(0, 0, 3) —2I(1, -1, 3)]+2n[I(3, -1, 1) - I(2, 0, 1) — I(1, 1, 1)




+ 10, 2, 1)] — 2m[I(2, 0, 1) — I(—1, 3, 1)+ I(0, 2, 1) — I(1, 1, 1)
+2I(~1, 1, 3) — 21(0, 0, 3)] - 2m[I(2, 0, 1)+ I(~1, 3, 1) — I(0, 2, 1)
—I(1, 1, )]+ (3,0, 1) = I(0, 3, )+ I(1, 2, 1) = I(2, 1, 1)

+2I(0, 1, 3) — 2I(1, 0, 3) — I(0, 3, 1) = I(1, 2, 1) = I(2, 1, 1) + I(3, 0, 1)}
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< m’n’pl2 | T | mnp2 >
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+

+ + + o+

+

2

24
m(m —1)[I(2, 0, 1) — 2I(1, 1, 1) + 2I(—1, 3, 1) — I(-2, 4, 1)]

{-2[1(4, 0, 1) — 21(3, 1, 1)+ 2I(1, 3, 1) — I(0, 4, 1)]

m([I(3, 0, 1) — 21(2, 1, 1) + 2I(1, 1, 1) = I(0, 2, 1)]

p(p—1)[I(4, 0, —1) —2I(3, 1, =1) +2I(1, 3, —1) — I(0, 4, —1)]
2on[1(2, 0, 1) —2I(1, 1, 1) + I(0, 2, )] — n(n — 1) [I(4, -2, 1)

21(3, -1, 1) —2I(1, 1, 1) = I(0, 2, 1)] - 2pn[I(4, 0, —1) — 2I(3, 1, —1)
1(2, 2, -1)] = 2pm[1(2, 0, 1) - 2I(1, 1, 1) + I(0, 2, 1))+ p[I(3, 0, 1)
21(2, 1, 1)+ I(1, 2, 1)] +2pm [I(2, 2, —1) — 2I(1, 3, —1) + I(0, 4, —1)]
plI(3, 2, —1)—21(2, 3, 1)+ I(1, 4, —1) = I(3, 0, 1) = I(1, 2, 1)
21(2, 1, 1) +2I(4, 0, —1) — 61(3, 1, —1) +6I(1, 3, —1) — 21(0, 4, —1)
21(2, 0, 1) - 21(0, 2, 1)] - 4m[I(2, 0, 1) — 2I(1, 1, 1) + I(0, 2, 1)]
n[21(2, 0, 1) —4I(1, 1, 1) + 21(0, 2, 1) + I(3, —1, 1) - I(1, 1, 1)

1(2, 0, 1)+ 1(0, 2, 1)] - 2m[I(2, 0, 1) — I(0, 2, 1) - I(1, 1, 1)

I(-1,3, D]+1(3,0, 1) - I(1, 2, 1) = I(2, 1, 1) + I(0, 3, 1)}

ag{ - %[1(4, 0, 1) +1(2, 2, 1) - 2I(3, 1, 1)] - 2m(m — 1) [1(2, 0, 1)
100, 2, 1) = 2I(1, 1, 1)+ 2m[I(3, 0, 1)+ I(1, 2, 1) = 21(2, 1, 1)]
%[1(2, 0, 3)+1(0, 2, 3) — 2I(L, 1, 3)] + 2m(m — 1) [1(0, 0, 3)

I(~2, 2, 3) = 21(-1, 1, 3)] - 2m[I(L, 0, 3) + (-1, 2, 3)

21(0, 1, 3)] — 2n(n — 1) [1(2, =2, 3) +1(0, 0, 3) — 2I(1, —1, 3)]
2n(n—1)[1(2, 0, 1)+ I(0, 2, 1) — 2I(1, 1, 1)] — 4m[I(2, 0, 1)

10, 2, 1) —21(1, 1, 1)] +2[I(3, 0, 1) + I(1, 2, 1)

21(2, 1, 1)] +4n[I(2, 0, 1)+ I(0, 2, 1) —2I(1, 1, 1)]

am(I(2, 0, 1) — I(=1, 3, 1)+ (0, 2, 1) — I(1, 1, 1) + 2I(~1, 1, 3) — 21(0, 0
12, 0, 1) = 1(0, 2, 1) = I(1, 1, 1) + I(~1, 3, 1)]

n[-21(0, 2, 1)+ 2I(1, 1, 1) — 2I(1, —1, 3) + 21(0, 0, 3)]

31(3, 0, 1) = 51(2, 1, 1)+ I(1, 2, 1) + I(0, 3, 1)}



<m

!

[

n'p'1| T | mnp2 >

72

2
m(m — 1) [I(2, 0, 1) — I(~2, 4, 1) = 2I(0, 0, 3) + 2I(-2, 2, 3)]

{ - 3[1(4, 0, 1) = I(0, 4, 1) = 21(2, 0, 3) + 2I(0, 2, 3)]

m[I(3, 0, 1) — I(-1, 4, 1) = 2I(1, 0, 3) + 2I(-1, 2, 3)]
p(p—1)[I(4, 0, —1) — I(0, 4, —1) — 2I(2, 0, 1) + 21(0, 2, 1)]
2pn [I(2, 0, 1) + I(0, 2, 1) — 21(0, 0, 3)] — n(n — 1) [I(4, -2, 1)
100, +2, 1) — 2I(2, -2, 3) + 21(0, 0, 3)] — 2pn [I(4, 0, —1)
1(2, 2, =1) = 21(2, 0, 1)] = 2pm [I(2, 0, 1) + I(0, 2, 1)

21(0, 0, 3)]+p[I(3, 0, 1)+ (1, 2, 1) — 2I(1, 0, 3)]

2pm [I(2, 2, —=1) + 1(0, 4, —1) —2I(0, 2, 1)] — p[I(3, 2, —1)
I(1, 4, —1) = 2I(1, 2, 1)] = 2p[I(4, 0, =1) — I(0, 4, —1)

21(2, 0, 1) + 21(0, 2, 1)] — 4m [I(2, 0, 1) + I(0, 2, 1)

21(0, 0, 3)]+2[I(3, 0, 1) + I(1, 2, 1) — 2I(1, 0, 3)]

an(I(2, 0, 1)+ 10, 2, 1) — 2I(0, 0, 3)] — 2m[I(2, 0, 1)

I(-1, 3, 1)+ I(0, 2, 1)+ I(1, 1, 1) — 2I(~1, 1, 3) — 21(0, 0, 3)]
[1(3, 0, 1)+ 1(0, 3, )+ I(1, 2, 1)+ 1(2, 1, 1)

21(0, 1, 3) — 2I(1, 0, 3)]+2n[I(3, -1, 1)+ I(0, 2, 1)

I(1, 1, 1) + I(2, 0, 1) — 21(0, 0, 3) — 2I(1, —1, 3)]

plI(4, 0, —1) — I(0, 4, —1)'—21(2, 0, 1) +21(0, 2, 1)]

plI(4, 0, —1)+2I(3, 1, =1) — 2I(1, 3, —=1) — I(0, 4, —1)]}

m? { ~ L@, 0, )+ 12 2 1) - 212, 0, 3)]

2112:m— 12) [1(2, 0, 1)+ I(0, 2, 1) — 2I(0, 0, 3)] + 2m [I(3, 0, 1)
I(1, 2, 1) = 2I(1, 0, 3)] + % [1(2, 0, 3)+I(0, 2, 3)

21(0, 0, 5)] + 2m(m — 1) [I(0, 0, 3) + I(-2, 2, 3) — 2I(-2, 0, 5)]
am[I(1, 0, 3) + I(=1, 2, 3) — 2I(~1, 0, 5)] = 2n(n — 1) [I(2, =2, 3)
10, 0, 3) — 210, —2, 5)] + 2n(n — 1) [I(2, 0, 1) + I(0, 2, 1)

21(0, 0, 3)] — 4m[I(2, 0, 1) + I(0, 2, 1) — 2I(0, 0, 3)]
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Annexe C. Calcul des éléments de matrice des différents opérateurs.

2[1(3, 0, 1)+ I(1, 2, 1) — 2I(1, 0, 3)] +4n [I(2, 0, 1)
10, 2, 1) - 21(0, 0, 3)] - 2n[I(3, —1, 1) — I(0, 2, 1)

I(1, 1, 1) = I(2, 0, 1)+ 21(0, 0, 3) — 2I(1, —1, 3)]

+ + + o+

2n (I3, -1, 1) - 1(2, 0, 1) - I(1, 1, 1) + I(0, 2, 1)]

- 2m[I(2,0,1) - I(-1, 3, 1)+ 1(0, 2, 1) ~ I(1, 1, 1)

+ 20(-1, 1, 3) - 21(0, 0, 3)] - 2m[I(2, 0, 1) + I(~1, 3, 1)
= 10,2, 1) - I(1, 1, )]+ I(3, 0, 1) - I(0, 3, 1)

+ I(2, 1, 1) - I(1, 2, 1)~ 21(0, 1, 3) - 2I(1, 0, 3)

+ I(0, 3, 1)+ I(1, 2, 1)+ I(2, 1, 1)+ I(3, 0, 1)}
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Annexe D

Séparation des mouvements du
centre de masse et relatif de
’exciton.

.
L’Hamiltonien d’un exciton en présence d’un champ électrique uniforme F
appliqué suivant la direction oz s’écrit :
h? B2 e?

2m? e_Zm;‘L h_n|r';—r_;;|_

H=—

e(ze — 24) F (D.1)

Te, Th vecteur position de ’électron et du trou respectivement. x constante
diélectrique du matériau considéré. Nous allons séparer le mouvement de Pexciton
en un mouvement du centre de masse et un mouvement relatif.

Posons 7(z, y, z) coordonnées du mouvement relatif, ];’:(X , Y, Z) coordonnées du

mouvement du centre de masse.
MR = mir, + miry, (D.2)
T = To—7 (D.3)
La projection des vecteurs r;, 7} et de }?(X , Y, Z) sur les directions du repére

orthonormé (O, €;, €, €;) donnent :

MX =mlz, + miz,
MY = mZy. + miy,
MZ =m2z. + miz,
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Annexe D. Séparation des mouvements du centre de masse et relatif de ’exciton.

M = (m} 4+ m;}) est masse du centre de masse de I’exciton.

0 _mo 0 o _mo @
0z, M OX ' Oz 0z, MOoX Oz
0o _mo 0 o _mo o
0y. MY ' Oy et Oy, MOY Oy
0 _mo o _mo 9
0z. M3Z ' 0z 0z, MOZ 0z

puis en remplagant ces expression dans (D.1) nous obtenons:

B B (m\' P 9t o
Il T o (M) (ax2+ay2+-azz)

m* 52 62 62 82 82 82
- %5 ) |

M \9X0z " 9voy T 920z) T o2 T o T 92
2
de méme pour 'opérateur ———A:
mp,
h’ RVEANE N
——Ay = - (h>( -+ a5+
2m; 2m; |\ M 0X?  0Y? 022
Zm}‘l 62+32+62 +52+82+62
M \0X0x 0Y0y 0Z0z dz?2  OJy? 022
2 2 B2 (m* x 2 2 2 2 2
_hAe_hAh:_(me+mh)(a+(?+8 (AR
2m: 2m; M? 0X?2 0Y? 027 2m:  2m}
9? 0? 0?
: (a_+a_+a_>
R* -, R,
M R_ﬂvr
-1 1 1 1 .
avec u~ = — + — la masse réduite de la paire e-h.

L’Hamiltonien (D.1) devient alors:
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que ’on écrira sous la forme H = Hgpy + Hpo.

L’équation de Schrodinger de ’exciton s’écrit :

Hx¢x = Exyx (D.5)

cette équation se découple en posant ¢X(R, )= ek 'El/),el(r_") de sorte que ¥,¢(7)
soit solution d'une équation hydrogénoide oit la masse et la charge de lélectron
seraient respectivement y et £. Soit ¢ une fonction d’onde d’essai du mouvement
relatif de I'exciton:

L’équation de Schrédinger du mouvement relatif de I’exciton s’écrit :

Hreld) = Erel"/) (D6)

. . . .. K’k
Ecrivons ’équation (D.6) en unités excitoniques a., = — Tayon de Bohr
pe

le Rydberg excitonique pour I’énergie.

2

excitonique pour la distance et R,, =

L’équation (D.6) devient:

KQey

h? 1 e? pa? a?,
<—§A -— r% ez Faw’uh—;) b = Byoth (D.7)

En unités double Rydberg (2R, ), nous obtenons:

(-3a-1-r2)v =B (.3)

K2 €0cy

t =
2ual, o f 2R,

Pénergie relative de ’exciton notée par E,.(X) dans le chapitre 3.

avec R., = F. La résolution de cette équation donnera
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Annexe E

Expression de ’équation du
mouvement relatif en
unités atomiques.

Rappelons I’équation de Schrédinger du mouvement relatif de I’exciton :

R e?
—ﬂAi" - 6_1" —ezF 1wbrel(F) = Erel¢rcl(F) (El)

p étant la masse réduite de ’exciton et € constante diélectrique du matériau. Nous
réecrivons I’équation (E.1) en unités atomiques du donneur (3D), nous prenons
@y rayon de Bohr excitonique pour la longueur et R, le Rydberg excitonique

pour 1’énergie, pour cela nous effectuons la transformation suivante:

= ., 1 o R
(V,r",z, F;E) — (ae;V,aerr,aezz,fe—:—,Eaea,)

[

avec R., = ﬂ%—- , Qe = 2275 et f= %“3 I’équation (E.1) devient:
h? e? 2ua’ 2ua?
- g - F T = rel = E re r E.2
2/“”21: ( EQezT h2 te Gec? ﬁz 1’[) : ¢ l(r) ( )

en divisant I’équation (E.2) par R.,, elle se réduit alors sous la forme suivante:

(<80 =2 4+15) ral) = Ebra(?) (E3)
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Annexe E. Expression de I’équation du mouvement relatif en unités atomiques.

Passage du champ électrique f en unités atomiques
a F' en unités S.I.

Nous avons f = £« F'| dégageons maintenant les paramétres caractéristiques
exr

du matériau.
€Qcy 2ueal,
Rex h?
2ue hbe3
h? u3eb
hied

eSu?

= 2

Multuplions ce facteur par le terme suivant (5:222)? ot mg est la masse de

Iélectron dans le vide et eo permittivité absolue du vide.
Clr _ pheg (mo\" (e
R.. esmi \ p €0

2
= 2h4682 (ﬁ) E?.

5
€My \ M

Ried

52
e>mg

La dimensionnalité du facteur a est donnée par

[E] = ML*T™?
[a] M4L8T—4
Qs

donc:

[60]3

]

’

comme la force électrique ( =
Q?

leo] = 7757

—99 _
Amegr2

M?2L8T—*

o] = “g—
QG
_9

MLT-%

Puisque f est sans dimension alors F' doit étre en V/cm.

Calculons maintenant la valeur du coefficient de passage entre le champ électrique
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en V/em vers le champ exprimé en unités atomiques. [@ = %%—] nous prenons
toutes les constantes en S.I sauf o qui sera exprimée en C. G. S non rationalisé.
h =1.054 x 10734 J.S constante de Planck divisée par 2.

mo = 9.109 x 1073! Kg masse de I’électron au repos.

€0 = 8.854 x 107'2 permittivité du vide en S.1. |

e = 1.602 x 107'° C charge de 1’électron au repos.

finalement on trouve:

a =1.94158 x 107 %m/V (E.4)
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Annexe F

Calcul de I’énergie d’interaction
coulombienne.

!
Calcul de < mn 0 | é | mno >
Afin d’évaluer ’élément de matrice:
! ! ].
<mn0|—|mn0> (F.1)
T12

nous utilisons la représentation intégrale suivante (Gradshteyn and Ryzhik 1965) :

1 oo
_— = / Jo(t 7'12) dt (F2)
12 0

et le second théoreme des fonctions de Bessel :

Jo(tri2) = Jo(tr1)Jo(tra) +2 i Ji(tri)i(try) cos [1(6; — 6,)] (F.3)

=1

I’élément de matrice (F.1) devient alors:

| >
<mn0|—|mnO>=1, + 2 I F.4
lml 0 ; ! (F.4)

avec

IO = / e—a(r1+r2)’l";n+ml+l7";+n,+1d7‘1d7‘2d01d02 X/ dtJo(t Tl)Jo(t 7'2) (FS)
S 0
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Annexe F. Calcul de ’énergie d’interaction coulombienne.

et

1 ’
I = / gme(ritra)pmm +latn +1 g g 46, d6,
S

X /00 dtJi(try)Ji(t ri) cos [L(6; — 6,)] .

(F.6)

La fonction & intégrer étant une fonction de 6, périodique de période 2kn + 01,

nous pouvons effectuer I'integration sur la période [0y, 2k + 6;] au lieu de [0, 7]

sans changer la valeur de I'intégrale. Posons § = 6, — 01, nous obtenons alors :

27T—01

cos(l6) d

/ / d8,d8; cos [I(0; — 0,)] = /0 46, /
- /0 7 0, /O 2ﬂcos(l€) do =

I’élément de matrice (F.1) est réduit a:

] ].
<mn0|—|mn0> =1
12

En utilisant le la relation suivante (Gradshteyn and Ryzhik 1965):

/Ooo e—aZJO(/B;l:).'E‘u—ldx = (a2 + ,32)—% F(,U,) Pu_l l:\/%ﬁz]

ot I' est la fonction Gamma et P, le polynéme de Legendre, I, s’écrit :

IO = 47‘{'2/ dt/ d'f'le_arl Jo(t Tl)T;TH.m +1
0 0

X / drae™ 2 Jo(t rg)r;"'",H
0
=4 T(m + m' +2)[(n +n' +2)

/ < g Z| P [
X
0

\/(az + tz)m+m’+n+n'+4
AnT(m +m' + 2)T(n 4+ n' +2)

am+m’ +n+n'+3

! d.’E m+m +n+n +2 -
P m+m +1(.TC) n+n +1(.’13)
0

V1 —z2
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le polynome de Legendre peut s’écrire sous la forme d’un développement polinomial :

E(3)

1 —-1)*(2n — 2s)! —2s
Pal@) = 32 D s!((n—).g)!(n—;s)! = (F-10)

s=0

en remplagant cette expression dans, [y devient :

4m®(p + 1)I(g + 1)

IO - a?t3+19p+q
E(2) E() N
) (2P 25)!(2q — 2s')!
X
Z Z_‘; sls' '(p—s —5)(p— 25)l(g — 25)! (F.11)
2(P+q)—2(s+s')
X x—da:

o V1i-gz?
avecp=m+m +letg=n+n +1 ’intégrale restante est facile a évaluer
(Gradshteyn and Ryzhik 1965):

/1 T dr — (2n -
o V1—122 (2n)l! 2

I’élément de matrice < m'n'l | i | mn1 > peut étre calculé avec la methode

(F.12)

décrite ci dessus et les autres éléments de matrice sont nuls:

- L 1 't ].
<mn0|—|mnl>=<mnl|—|mnd>=0 (F.13)
T12 r12

Calculde<mn1| |mn1>

Maintanant nous évaluons la dérniére intégrale :

1 ’ 1
<mnl|—|mnl> (F.14)
r'12

1 1 ]. _ ! !
<mn1l I - | mnl>= /6 a(r1+r2)r;n+m +1r121+n +1
12 S

(:c% + 22129 + 73
X
12

=Ji+J242K

) d’l"ld’f'2d01d02 (F15)
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Annexe F. Calcul de ’énergie d’interaction coulombienne.

avec

‘£ ‘+1 z
= [ emelrtrdpmim tlpntn+t o T gr dryd6ydf,
S

12

S~

1 ! 2
Jy = / eme(rtra) pmdm £l nn 41 (ﬁ) drdradf,do,
S

T12

K = / e—a(r1+r2)r;n+ml+lr121+n'+l x (171:1:2) drldr2d91d02

s M2
En remplagant z, = ry cos 0; et £, = r; cos 8, les expressions ci-desssus deviennent

alors :

J = /e_a(r1+’2)r;”+ml+3r;‘+" 1 cos2(01)dr1dr2d01d02
s

+oo + o0 ;
= 9272 / dt/ dry e Jo(try) rpptm +3
0 0
400

!
X / d’f‘2 e " Jo(t 7'2) T';H-n +1
]

2n2D(My + 1) T(N; + 1) [ g(MtM)
- aMi+Ni+1 o mPMx(z) Py, (z)dz

avecM1:m+m'+3etN1:n+n'+1

J, = /e_a(’1+r2)r;"+ml+lr;‘+”’+3 XCos2(02)dr1dr2d01d02
5

271’2 F(Mg + 1) F(N2 + 1) ! (IJ(M2+N2)
= oMzt N +1 | mPMz(“’) Py, (z) dz

avecMgzm-i-ml—i—letN2=n+nl+3.

Pour l'intégrale K, nous utilisons en plus un résultat

+o00 +oo ,
K = 2r° dt / drie” "t 2 (¢ 1)
0 0
+o00 ;
X / drye o rotn +2Jl(t r2)
0

en utilisant la relation suivante (Gradshteyn and Ryzhik 1965):

(04

/(; e “Jo(Bz)z" dr = (o +5%)" 2 (u) P,y [W} (F.16)
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et en plus le résultat suivant (Abramowitz and Stegun 1965):

PP) = Foi g [P - Zexpl-ium)snlum) Q)|
pour 4 =1 on a:
-1 _ I'(v) 1
P®) = g P

donc

et
o ! L a
/0 drae " rptm *2 L (try) = (o 4 )z VDN P, [az__{_ﬁ]

avec M =m4+m'+2et N=n+n'+2. dou:

o"
En faisant le changemant de variable 1 = ——— K devient:

N

_2mIT(MOL(N') 1, MV

.
K aM'+N'+1 d

A T \/—1_7—2:-2— Pypi(x) Pr(z) (F.18)

encore, une dérniére relation (Abramowitz and Stegun 1965):

[21 d#P,,(.'D)
dzx+

Pi(z) = (-1*(1 — =)

avec p = 1, P(z) = —V1 —2? , en utilisant (F.10) D'intégrale (F.17)
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Annexe F. Calcul de I’énergie d’interaction coulombienne.

s’écrit finalement :
271'2I‘(M')F(N’)
K= oM +N'F1 OM'+N'

(22) £(25)

(—1)*+ (2M' — 23)1(2N" — 25')!
< 2 2 sIs{(M7 = )N = $)I(M" — 25 — D(N' — 25 —1)!

5=0
1
< [ e Ty
1]

(F.19)
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Résumé

Les excitons chargés résultent de Ja liaison d’un exciton (paire électron-
trou liée) avec un électron — X~ (e, ¢, k), ou avec un trou — X3 (e, h, k).
Dans ce travail, nous avons étudié 1’état fondamental des excitons chargés

dans les semi-conducteurs massifs (3D) et bidimensionnels (2D) en présence . -

d’un champ électrique uniforme faible. Dans le cadre de I’approximation
- de la masse effective et en utilisant un modéle simple & deux bandes non
dégénérées, la séparation des mouvements du centre de masse et relatif reste
encore possible en présence du champ électrique. L’introduction des condi-
tions aux limites du cristal induit une quantification de ’énergie du mouve- -
ment du centre de masse. Des niveaux discrets apparaissent alors, similaires
aux niveaux de ” Wannier-Stark ” connus dans lé cas d’un électron dans un
solide. L’état fondamental du complexe X~ est déterminé en utilisant la
méthode variationnelle. Nous mettons en évidence une valeur de champ cri-
tique au dela de laquelle la méthode variationnelle n’est plus adaptée. Dans
le cas limite ou o, le rapport des masses effectives électron/trou tend vers
zéro, nos résultats sont en bon accord avec ceux obtenus pour I'ion H en
physique atomique.

Dans les semi-conducteurs massifs, nous avons étudié la stabilité de 1’exci-
ton chargé X~ . Il s’avere que 1’énergie de liaison augmente légérement avec
le champ. En comparaison avec des résultats antérieurs obtenus en pertur-
bation (Katih, 1993), nous trouvons un bon accord dans le cas de champs
tres faibles, par ailleurs, notre méthode permet d’atteindre des champs plus
grands. Dans le cas d’un semi-conducteur bidimensionnel, les énergies de li-
aison de X~ et X augmentent aussi légérement avec le champ et en plus le
champ critique est plus élevé qu’en 3D. Pour toute valeur de o, le rapport des
énergies de liaison W,p/Wsp du trion chargé négativement diminue lorsque
le champ augmente, Veffet relatif du confinement tend alors & disparaitre.
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