UNIVERSITE
DE LORRAINE

AVERTISSEMENT

Ce document est le fruit d'un long travail approuvé par le jury de
soutenance et mis a disposition de I'ensemble de Ila
communauté universitaire élargie.

Il est soumis a la propriété intellectuelle de l'auteur. Ceci
implique une obligation de citation et de réeférencement lors de
I'utilisation de ce document.

D'autre part, toute contrefacon, plagiat, reproduction illicite
encourt une poursuite penale.

Contact : ddoc-theses-contact@univ-lorraine.fr

LIENS

Code de la Propriété Intellectuelle. articles L 122. 4

Code de la Propriété Intellectuelle. articles L 335.2- L 335.10
http://www.cfcopies.com/V2/leg/leg droi.php
http://www.culture.gouv.fr/culture/infos-pratiques/droits/protection.htm




Université de Metz

U.F.R Sci.F.A

THESE

présentée et soutenue publiquement le 03 Décembre 1997

pour ’obtention du

Doctorat de I’Université de METZ |neinv /( 96 ;xl“}?:g
(Spécialité Physique du Solide)

par

Abdellatif EL HASSANI e |Mapoain TeT]

e A S s

SIBLIOTHEQUE UNIVERSITAIRE
_ . METZ

Cote

sy 9¥stt|

Effet d’un champ électrique sur les
excitons chargés dans les
semi-conducteurs massifs et

bidimensionnels
Composition du jury
Rapporteurs : B. HONERLAGE . Université de Strasbourg.
L. STAUFFER Université de Mulhouse.
FEraminateurs : A. BATH Université de Metz.
B. JOULAKIAN Université de Metz.
B. STEBE Université de Metz.

Directeur de thése : F. DUJARDIN

Université de Metz.

Institut de Physique et d’Electronique de METZ



Remerciements

Le présent travail a été réalisé au sein du groupe de Photoélectronique Théorique
du Laboratoire de Théorie de la Matiére Condensée de I’Université de Metz, sous
la direction de Monsieur F. DUJARDIN, Maitre de Conférences. Je tiens & lui
faire part de ma profonde reconnaissance pour Uintérét constant qu’il a manifesté
vis-a-vis de mon travail et aussi des encouragements et des conseils qu’il n’a

Jjamais cessé de me prodiguer.

Je remercie le Professeur B. STEBE, pour avoir assuré un suivi attentif et

critique de la progression des résultats.

Je suis sensible a honneur que me font Madame L. STAUFFER, Professeur
a I’Université de Mulhouse et Monsieur B. HONERLAGE, Professeur a I’Université

de Strasbourg, d’avoir bien voulu accepter la charge de rapporteurs.

Mes remerciements s’adressent également & Messieurs A. BATH
et B. JOULAKIAN, Professeurs a I’Université de Metz d’avoir voulu juger et

examiner ce travail.

Je tiens aussi a remercier M. FEDDI, Maitre de Conférences & I’Ecole Normale

Supérieure de Tétouan, pour les discussions enrichissantes que j’ai eues avec lui.

A tous mes collégues du groupe de Photoélectronique Théorique, j’exprime ma
sincére et amicale gratitude pour l'ambiance amicale qu’ils ont su faire régner au
sein de UInstitut, particuliérement messieurs M. AZAITOUNI, A. MORADI, R.
MOUSSADAR.



Je ne pourrais oublier le soutien des familles, AFIFI, BENOUHOUD et
BENYOUNESS, je remercie aussi toutes les personnes qui ont contribué de prés

ou de loin & la réalisation de ce travail et que j’ai omis de citer ici.

Je remercie aussi tous mes amis, D. AFFANY, M. AMEZIANNE, L. BAUDOIN,
A. BELWIDANE, R. GUEJIMMI et sa femme Barbdm, K. KHALID et sa femme
Meryeme, KAMAL et sa femme Zina, B. RIHANE sans oublier son aimable

famille et mes chéres amis (es) qui sont au Maroc sans exception.




Table des matiéres

Table des figures 9
Liste des tableaux ‘ 13
1 INTRODUCTION . ... ... ... . ... .. . . .. .. .. .. 15

1 Généralités. 19
1.1 Etats excitoniques dans les semi-conducteurs. . .. .. ... ... 21
1.2 Effet du champ électrique sur les semi-conducteurs. . . . . . . . . 23
1.3 Effet Stark dans I’atome d’hydrogéne et d’hélium *. . . . .. . . . 30
1.3.1 Effet Stark dans Patome d’hydrogéne. . . . . .. ... ... 30

1.3.2 Effet Stark dans 'atome d’hélium.. . . . .. ... ... .. 34

2 Etat fondamental du trion X~ dans un semi-conducteur massif

en présence d’un champ électrique uniforme faible. 39
2.1 Introduction . . .. ... ... .. ... .. ... ... 41
2.2 Equation de la masse effective . . . . . .. .. .. e e 42
2.3 Energie fondamentale des trions en présence d’un champ électrique

24

2.5

uniforme . . . ... oL 43

2.3.1 Séparation du mouvement du centre de masse et du mouvement

relatif . .. .. 43
2.3.2 Calcul variationnel de ’énergie fondamentale. . . . . . . . 46
Comparaison avec la physique atomique. . . . . ... ... .... 57
2.4.1 Calcul des rayons moyens. . . . .. ... .......... 58
Conclusion . . . .. .. .. .. ... ... .. ... 63



Table des matiéres

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

dans un semi-conducteur massif.

4

3.1 Imtroduction . . . ... ........... e e e e e e e e e

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

3.2.1 Comparaison des méthodes utilisées pour déterminer I’état

Isdelexciton. . ... .. ... ... ... . ... ... ..

65
67
68

68

3.2.2  Résolution de ’équation de la fonction enveloppe excitoniqﬁe. 71

3.3 Energie de liaison du trion X~. . ... ... ... ... ..... .

3.4 Résultatset discussions . . . . . .. .. ... ... ... .. ... .

3.5 Conclusion . . . . .. . .. ...

76

Energie de liaison de X~ dans un semi-conducteur bidimensionnel

soumis 4 un champ électrique uniforme.

4.1 Introduction . . . . . . .. .. ...
4.2 Structures bidimensionnelles.. . . . . . . . e

4.3 Séparation de I’équation de la masse effective. . . . . ... .. ..

4.4 Résultats et discussions . . . . .. ... ... ... ... ... ..
4.4.1 Cas de l'exciton chargé négativement X~. . . ... .. ..
4.4.2  Cas de I'exciton chargé positivement X;.. . . ... .. ..

4.5 Calcul des rayons moyens. . . .. ... .. ... ... . ......

46 Conclusion . . . . . .. ...

4.7 Conclusion générale. . . . .. ... ... ... ... ........

Effet d’un champ électrique sur les états électroniques.

A.l1 Effet d’un champ électrique sur les niveaux d’énergie de lélectron.
A.1.1 Mouvement du paquet d’onde . . . . . ... ... ... ..
A.1.2 Niveauxde Wanmier . .. .. ... .............

B Calcul de I’élément de volume dr

C Calcul des éléments de matrice des différents opérateurs.

113
113




D Séparation des mouvements du centre de masse et relatif de

I’exciton.

E Expression de I’équation du mouvement relatif en

unités atomiques.
F Calcul de I’énergie d’interaction coulombienne.

Bibliographie

137

141

145

151



1.1

1.2

1.3

1.4

1.5

1.6

1.7

1.8

2.1
2.2
2.3

Table des figures

Modification des bandes de conduction et de valence dans la direction
du champ appliqué, I’électron et le trou pénétrent par effet tunnel
dans la bande interdite et réduisent ’énergie du gap (Bastard

(1988)). '« v v v ot 23

Courbes du coefficient d’absorption en fonction de 1'énergie du
photon pour quelques valeurs du champ électrique f, ’absorption

en dessous du gap et 1'oscillation du coefficient d’absorption pour

des champs élevés correspond 4 ’effet Franz-Keldysh (Ralph (1968)). 24
Modification de la barriére du puits de potentiel en présence du
champ, (a) en absence du champ, (b) en présence du champ (Callaway

(1974)). oot 27

Effet d’un champ électrique sur les fonctions d’onde pour un SR,
F=0 correspond a 3D, 1’électron passe par effet tunnel a travers
les barriéres, F= high localise 1’électron dans un seul puits 2D

(Hosoda (1996)). . . ... ... .. .. .. ... .. ........ 28

Localisation des fonctions d’ondes dans un super-réseau, pour un
champ électrique faible (a), moyen (b) et fort (c) (Mendez (1988)). 28
Echantillon permettant ’observation de I'effet Franz-Keldysh a
deux dimensions, AV = 1.5V génére un champ d’intensité 10°V/cm

(Schmeller (1994)). . . . . . . . .. . . . L 29
Distribution de charge de ’état (n; = 2,n, = 0, m = 0) nombres
quantiques paraboliques( Bethe (1957)). . . .. .. ... ... .. 31
Fonction d’énergie cinétique ¢(n), (A) poﬁr un champ intermédiaire,

(B) pour un champ trés fort ( Bethe (1957)). . .. .. .. .. .. 33
Coordonnées du trion X~ dans le repére absolu. . . . ... .. .. 47

Energie relative du trion X~ en fonction du paramétre d’échelle k. 53

Tracé des énergies moyennes totales Hy et H, cinétiques T, et T},
potentielles V et W en fonction du champ électrique pour une
valeurde o =0.1. . . . . . ... L 54



Table des figures

10

24

2.5
2.6

3.1

3.2

3.3
3.4

3.5

3.6
4.1

4.2

4.3
4.4

4.5

4.6

4.7

Energie relative de ’exciton chargé X~ en fonction du rapport de

masse o pour différentes valeurs de champs. . . . ... ... ... 55
Distance moyenne r1, du trion X~ en présence d’un champ électrique. 60
Distance moyenne r;3 du trion X~ en présence d'un champ électrique. 61

Positions des pics d’absorption excitonique (trait plein), limite de
champ faible (tirets), limite de I'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)). . . . 70
Effet du champ électrique sur I’état fondamental de I’exciton ((a)
f=0.1, (b) £=0.32, (c) f=1.0)(d’apres Blossey (1972)). .. ... .. 70
Energie relative de ’exciton (perturbative et variationnelle). . . . 75
Energie de liaison du trion X~ en fonction de o pour différentes
valeurs de champs f(u.a.). . . .. ... ... ... .. ... ... 80
Comparaison entre nos résultats (a,a’,a” en traits pleins) et ceux
de Katih et al.(b,b’,b” en pointillés). . .. ... .......... 82
Diagramme des transitions. . . . ... .. ... ... ... .... 83

(a) Empilement de couches semi-conductrices, (b) Disposition relative

desbandes. . . . ... .. ... 91
Variation du rapport de I’énergie relative du trion X~ en fonction

de o pour différentes valeurs de f(w.a.). . . . ... ... ... ... 99
Variation de AWx- = W(f) — W(0) en fonctionde 0. . . . . . . 100

Comparaison entre les énergies de liaison du trion X~ (3D) et

(2D) en fonction du paramétre de champ f(u.a.) pour o = 0.4 et
o=08. . . ... P 101
Variations du rapport des énergies relatives Ex+(f)/ Ex+(0) en
fonction du rapport des masses o pour différentes valeurs de f(u.a.).103
Variations du rapport des énergies relatives Ex-(f)/Ex-(0) et
Ex+(f)/E x3(0) en fonction du rapport des masses o pour différentes
valeurs de f(uw.a.). . . . . ... .. . L 104
Distance moyenne ry; pour une valeur de champ f = 0.015u.a . . 106




2.1
2.2
2.3

3.1

Liste des tableaux

Indices des coefficients de la fonction d’onde pour w =4 . . . . . . 50
Comparaison entre les énergies relatives de H~ et X~ pour ¢ = 0. 58
Distances inter-particules moyennes dans le complexe X~ . . . . . 59

Correspondance entre unités atomiques et V/em du champ électrique

pour f =0.02u.a. . . ... ... 76

13



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
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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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Chapitre 1. Généralités.

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)).

29



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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Chapitre 1. Généralités.

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

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
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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
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! 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.

39



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

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
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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
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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).

49



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

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 no