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Sommaire

Cette thése a pour but la description de la génération et de la détection de la polarisa-
tion de vallée optique dans les semimétaux de Weyl. Le lien entre propriétés optiques et
topologiques reste une avenue encore peu empruntée dans les matériaux topologiques et les
semimétaux de Weyl en particulier. La question centrale de cette these est de comprendre
la relation entre propriétés topologiques et d’éventuelles interactions entre les électrons
puis les manifestations de cette présence conjointe sur des mesures optiques, comme la
conductivité ou I'absorption optique.

Premiérement, nous présenterons la physique de base régissant les semimétaux de Weyl
ainsi que leur nature topologique intrinseque. Par la suite, nous mettrons en lumiére le lien
entre les différentes fonctions de réponse optiques, comme 1’absorption, la conductivité
optique et la fonction diélectrique afin de pouvoir comparer nos prédictions théoriques a des
mesures expérimentales. Puis 'on montrera comment obtenir une polarisation de vallée et
comment la mesurer, soit par des mesures de transport, soit par des mesures optiques, dans

différents systémes afin de comparer notre polarisation de vallée a des résultats existants.

Nous montrerons deuxiemement comment calculer la polarisation interbande dans un
modeéle de semimétal de Weyl brisant la symétrie de renversement du temps ou d’inversion.
Cela nous permettra de calculer 1’absorption optique du systeme ainsi que d’écrire une
équation de Schrodinger effective pour la paire électron-trou topologique, que I'on identifie
a un exciton de Mahan topologique. La topologie de cet exciton est exhibée par une courbure
de Berry jointe, reliée au potentiel de Schwinger, qui conduit a un effet observable dans le
cas d’'un modéle avec des termes non linéaires dans la dispersion. Cette courbure de Berry
jointe donne notamment lieu a une chiralité dans I’absorption optique, ce qui permet une
réponse différente pour une lumiére polarisée circulairement gauche et droite. Une autre
conséquence est I’apparition d"une polarisation de vallée partielle pour un modéle qui brise
la symétrie d’inversion spatiale pour des noeuds reliés par symétrie d'inversion du temps.

Dans le cadre d'un modele ot seule la symétrie de renversement du temps est brisée, une
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telle polarisation de vallée n’a pas lieu mais un dichroisme circulaire est possible.

Dans la troisieme partie, on inclura un champ magnétique externe donnant lieu a des
niveaux de Landau dans le systéme. La brisure de la symétrie de renversement du temps par
le champ magnétique nous permettra alors d’obtenir une polarisation de vallée de paires de
noeuds complete. Cette polarisation de vallée se manifeste par un dédoublement du pic
de la transition optique entre le niveau chiral et un niveau de Landau non chiral pour les
noeuds reliés par symétrie par renversement du temps dans le modele en absence de champ
magnétique. Toutefois la brisure de la symétrie anti-unitaire a basse énergie, nécessitant
l'existence de termes non linéaires dans la dispersion ou bien d'une inclinaison des noeuds
de Weyl, est cruciale. Ceci nous montre qu’en présence d’un champ magnétique externe
également, la polarisation de vallée a toujours une origine topologique dans les semimétaux
de Weyl. De plus, il est possible de controler cette derniere en changeant la direction de
propagation de la lumiere et 'orientation du champ magnétique externe. Si ces derniers
ne sont pas orientés selon un axe de symétrie principal, alors la polarisation de vallée est
chirale.

Finalement, nous développerons dans la derniere partie une théorie afin de pouvoir
détecter par le transport la polarisation de vallée compléte mais non chirale, donc en fort
champ magnétique. Nous monterons que les noeuds de Weyl dans un semimétal brisant
la symétrie d’inversion portent un courant relié a 1’effet magnéto-photogalvanique en pré-
sence d'une lumiere externe. De plus, nous verrons comment le terme d’anomalie chirale
viendra modifier les équations de van Roosbroeck, équations de base permettant de décrire
le transport dans les semiconducteurs. Pour finir, nous présenterons quelques résultats
préliminaires, pour un systéme limité prenant en compte uniquement les niveaux de Lan-
dau chiraux avec des conditions aux bords de type contacts ohmiques. Dans ce cas, aucun
courant axial hors-équilibre n’apparait et le systéme se comporte comme un semiconducteur

unidimensionnel ordinaire.
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Introduction

L'étude des propriétés topologiques de la matiere est un domaine majeur de la physique
de la matiere condensée depuis maintenant plusieurs décennies. On peut donner une date
approximative de cette naissance vers 1983 lorsque Berry publie son article sur sa phase
éponyme [1], bien qu’existaient les travaux pionniers de Karplus et Luttinger [2] ainsi que
ceux d’Adams et Blount [3] sur la maniere dont les électrons se déplacent dans un potentiel
périodique, donnant naissance a la "vitesse anormale". Sans entrer dans des considérations
mathématiques, comment peut-on définir la topologie en physique ? Une maniere simple
d’approcher ce probléme est de dire que les propriétés topologiques sont invariantes sous
des perturbations faibles du systéme. L'exemple le plus simple représente le genre d"une
surface fermée, c’est a dire le nombre de trous que possede la surface. Pour une sphére, le
genre sera zéro, pour un tore, un, etc. Une perturbation faible représente n’‘importe quelle
perturbation qui ne modifie pas ce genre. L'exemple le plus célebre de la topologie en
matiere condensée est sans doute l'effet Hall quantique entier. La découverte de cet effet
par von Klitzing en 1980 [4], suivie par son explication dans un papier célébre par Thouless,
Kohomoto, Nightingale et den Nijs en 1982 puis raffiné en 1985 en utilisant le formalisme
introduit par Berry [5, 6], ont définitivement posé les bases de ce nouveau paradigme. On
trouvait une conductivité de Hall dépendant d"un entier, donné par le nombre de Chern,
conséquence de la courbure de Berry, et de constantes fondamentales de la physique. Cela
a conduit a un véritable dge d’or de la physique topologique, de 1'effet Hall quantique
fractionnaire [7] en passant par l'effet Hall quantique de spin [8] et I’effet Hall quantique
anormal [9], ¢’est un dire sans champ magnétique externe, jusqu’a plus récemment a l'effet
Hall quantique de vallée [10].

Qu’en est il alors des matériaux topologiques ? Comme pour les propriétés topologiques
décrites en utilisant le "vocabulaire" de Berry, on peut indexer chaque bande par un nombre
de Chern, un entier, qui peut étre nul, pour le cas d"une bande triviale ou non nul, pour une
bande dite non triviale. Pour un isolant topologique qui brise la symétrie de renversement

du temps, on dira que le nombre de Chern des bandes occupées doit étre non nul. Si
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cette symétrie est préservée, alors une autre classification doit étre utilisée, basée sur les
travaux de Kane et Mele [11]. Toute 1’étude des ces matériaux a été développée par des
travaux théoriques titanesques basés sur des symétries pour essayer de découvrir toutes les
classes d’isolants topologiques. Ce travail, similaire a celui de Mendeleiv, porte le nom de
tableau périodique des invariants topologiques qui a débuté par les travaux d’Altland et
Zirnbauer [12], suivi par des extensions par Schnyder et al. [13] ainsi que Bradlyn et al. [14] .

La découverte tardive des semimétaux de Weyl est due au fait qu’ils ont échappé a
cette minutieuse recherche de nouvelles classes de matériaux topologiques. Ces derniers
possedent des noeuds de Weyl a basse énergie, c’est-a-dire proche du niveau de Fermi,
qui sont des croisements de bandes linéaires, obéissant donc a une solution particuliére de
I'équation de Dirac :1’équation de Weyl [15,16]. Ces noeuds ou cones de Weyl résultent
d’un croisement accidentel de bandes non dégénérées en trois dimensions, phénomeéne
exploré pour la premiére fois par Herring [17]. Cette derniére implique quun noeud de Weyl
peut se situer a une position completement arbitraire de la zone de Brillouin. Cela a rendu
les semimétaux de Weyl difficiles a débusquer et il a fallu coupler tout le savoir accumulé
dans I'étude des structures de bandes, la DFT (Density functionnal theory en anglais), a la
nature topologique de ces noeuds de Weyl. Chaque noeud portant un nombre quantique
appelé chiralité, et se comportant comme des sources ou drains de la courbure de Berry
dans l'espace réciproque. Ces connaissances combinées ont permis de les mettre en lumiére

dans le milieu des années 2010 [18].

De nombreuses découvertes expérimentales ont ensuite appuyé cette prédiction théo-
rique, confirmant la nature topologique de ces matériaux, dont le plus éminent représentant
est sans doute TaAs [18-23]. L'effet le plus célébre reste I’anomalie chirale, dont une des
conséquences probables réside dans la magnéto-résistance négative [23,24]. La présence
d’arcs de Fermi, conséquence de la correspondance bord-volume, états de bord uniques aux
semimétaux de Weyl, a aussi été rapportée [20,25]. Plus récemment des mesures optiques
en fort champ magnétique ont confirmé cette tendance en sondant les niveaux de Landau
dans les semimétaux de Weyl, montrant leur dispersion unique en champ magnétique. La
nature topologique de ces derniers se manifeste alors via 1’existence d’un niveau de Landau
chiral a basse énergie [26,27].

Le travail de cette these se place a la croisée des différentes approches pour étudier la
nature topologique des semimétaux de Weyl, en se concentrant sur le lien entre topologie,
interactions de Coulomb, champ magnétique et réponse optique. L'étude de la relation entre
propriétés topologiques et interactions de Coulomb a déja donné lieu a plusieurs travaux
dans les systemes bidimensionnels, que ce soit pour des surfaces d’isolants topologiques

tridimensionnels [28] ou bien des isolants topologiques bidimensionnels inspirés du modele



du graphene [29], donnant lieu a des excitons chiraux, nommsés ainsi parce que leur énergie
de liaison dépend du signe du moment angulaire de la paire électron-trou [30,31]. Plusieurs
questions essentielles parcourent cette these. Comment est ce que les interactions entre
électrons et la topologie sont reliées dans les semimétaux de Weyl ? Quelle est I'influence
d’un champ magnétique externe, donnant lieu a des niveaux de Landau, dont le niveau
chiral, sur cette relation ? Avec tout ce que l'on appris, les propriétés topologiques des
semimétaux de Weyl peuvent elles étre utilisées pour des dispositifs électroniques ?

Le chapitre 1 se veut étre une introduction aux semimétaux de Weyl, en présentant leurs
propriétés topologiques, les différents modéles possibles ainsi qu'une liste non exhaustive
de matériaux existants. Ensuite, on fera un bref rappel sur le formalisme de réponse linéaire,
puis sur les relations entre les différentes fonctions de réponse qui nous intéressent. Enfin,
on fera une bréve revue de littérature sur la polarisation de vallée, ainsi quune explication
de ce phénomene dans des systémes connus. Le chapitre 2 présente notre modele favori de
semimétal de Weyl a basse énergie en incluant des interactions de Coulomb et le couplage
avec le champ électrique externe de la lumiére. On présentera ici le formalisme pour calculer
I'absorption optique appliqué au cas particulier d’'un noeud de Weyl avec des termes non
linéaires dans sa dispersion. On calculera cette absorption optique pour les deux modeles
jouet principaux des semimétaux de Weyl, brisant soit la symétrie d’inversion spatiale,
soit de renversement du temps. Le chapitre 3 constitue une application du cas précédent
en incluant un champ magnétique externe donnant lieu a des niveaux de Landau. Nous
mettrons de coté cette fois ci les termes non linéaires pour laisser place a des noeuds de
Weyl inclinés (tilted Weyl cones). Ce dernier est plus facile & manipuler théoriquement et
donne lieu aux mémes conséquences physiques. Enfin, le chapitre 4 présente une théorie
du transport dans le formalisme de dérive-diffusion pour les semimétaux de Weyl en fort
champ magnétique. On rappellera ici les équations fondamentales de ce modéle, ainsi que
ses limites dans le cadre des semiconducteurs usuels, pour ensuite écrire ces équations dans

notre cas d’intérét.



Chapitre 1

Les semimétaux de Weyl et la polarisation de

vallée optique

Dans ce chapitre, nous présenterons les bases théoriques relatives aux semimétaux de
Weyl, en partant de I’équation de Dirac pour arriver au hamiltonien a basse énergie décrivant
le comportement des électrons dans ces matériaux. Plusieurs modeles existent pour décrire
ces matériaux, qui consistent a briser soit la symétrie de renversement du temps, soit la
symétrie d’inversion spatiale. Par la suite, nous effectuerons un bref rappel sur la théorie de
la réponse linéaire et les différentes fonctions de réponses d’intérét dans cette thése pour
I'étude optique des semimétaux de Weyl. Pour finir nous expliciterons en quoi consiste la
polarisation de vallée et son importance dans plusieurs systemes déja étudiés.

1.1 Théorie des semimétaux de Weyl

1.1.1 De I'équation de Dirac au hamiltonien de Weyl a basse énergie

La réussite de I'extraction d’une monocouche de graphéne par exfoliation en 2004
[32] a étendu considérablement un champ de recherche de la matieére condensée :1'étude
des matériaux de Dirac. Ces matériaux, dont le champion se trouve étre le graphéne, ont
la particularité, contrairement aux métaux et semiconducteurs "usuels", de posséder des

électrons dispersant linéairement en moment a basse énergie. La dénomination de matériaux



de Dirac tient donc au fait que 1'on peut décrire ces électrons a basse énergie avec la méme
équation que Paul Dirac a écrit en 1928 [15].

(ivM0, —m) P(x,t) =0, (1.1)

ot1 les matrices 7 sont des matrices 4 x 4 appelées matrices de Dirac, 9, = (9, —oV) et
m la masse des fermions de Dirac en question, qui a la dimension d’une énergie. Cette
formulation covariante est propre a la physique des hautes énergies. Nous allons expliciter
les matrices de Dirac dans la représentation dite de Weyl et dans 'espace de la quantité de

mouvement. On trouve alors une forme qui nous est plus familiére
(t0 ® 00(—1hdt) + T ® o - vp + T @ ogm) Y(p,t) = 0, (1.2)

ol v est une vitesse, i = 11/ (27) la constante de Planck réduite et T ainsi que o sont des
matrices de Pauli qui agissent dans des espaces de Hilbert différents; 1'indice 0 représente la
matrice identité 2 x 2. En physique de la matiére condensée ces espaces correspondent par
exemple au sous espace du spin et des orbitales électroniques, tandis que I'équation de Dirac
"originelle" prend en compte le sous espace du spin et du degré de liberté particule/anti-
particule.

On peut alors écrire le hamiltonien aisément a partir de I'équation (1.2)
Hpirac = T @ 0 - vp + Ty ® 0pm, (1.3)

et obtenir les énergies propres en prenant le carré de ce dernier

Ei = +\/ W 02K2 + m2, (1.4)

avec fik le nombre quantique associé au moment p et le signe - fait référence a la bande de
valence (—) et conduction (+) qui sont dégénérées deux fois chacune. Cette dispersion a
souvent le surnom de cones de Dirac en raison du caractere conique de la dispersion ou bien

de noeuds de Dirac lorsque m = 0 puisque les deux bandes se touchent a k = 0.

Le terme semimétal vient alors du fait que le niveau de Fermi est soit trés proche, soit
localisé au croisement des bandes de valence et de conduction pour le cas ou m est nulle.
Cette masse en physique des hautes énergies est appelée bande interdite ou gap dans le
vocabulaire de la matiére condensée, qui dénote 1’espacement entre les deux bandes égal
a 2|m| ol aucun état n’est disponible. Cette dispersion est donc une caractéristique des
matériaux de Dirac.



L’équation de Weyl a proprement parler est une solution de 1'équation de Dirac pour

des fermions de masse nulle [16]. Dans ce cas, on écrit le hamiltonien de Weyl
Hwey = hot, ® 0 - k. (1.5)

Nous obtenons un hamiltonien diagonal par blocs 2 x 2 qui dépend de la valeur propre de
T, que l'on peut écrire
hy (k) = thok - 0. (1.6)

On obtient alors un hamiltonien correspondant & deux degrés de liberté (pour nous, cela
correspondra a des bandes) et dont la valeur propre de T, égale a £1 correspond a la chiralité
du fermion ou noeud de Weyl que I'on notera dorénavant y = +1. A la différence du
semimétal de Dirac, dont les bandes sont dégénérées deux fois, en raison de la présence
conjointe de la symétrie de renversement du temps et d’inversion spatiale, les bandes d"un
semimétal de Weyl ne sont pas dégénérées. Cet hamiltonien décrit donc des électrons a
basse énergie, c’est-a-dire pour des énergies proche du niveau de Fermi, dans un semimétal

de Weyl, comme montré sur la figure 1.1.

En physique de la matiére condensée, la distinction entre semimétal de Weyl et de Dirac
s’explique par la brisure de la symétrie de renversement du temps ou de la symétrie d'inver-
sion spatiale, en plus d'un couplage spin-orbite, ce qui permet la levée de la dégénérescence
des bandes et donne lieu a un semimétal de Weyl. Cela conduit alors a la séparation dans la
zone de Brillouin des deux noeuds de Weyl indexés par +1, comme nous le verrons plus tard.
De plus, il est commun d’affirmer qu'un fermion de Weyl correspond a un "demi fermion"
de Dirac, nous verrons que cela a une incidence sur la maniére de réaliser des modéles jouets

de semimétaux de Weyl.

On peut inclure un couplage spin-orbite dans un semimétal de Dirac tel que le graphéene
[33], bien que ce dernier soit faible étant donné que la force du couplage spin-orbite est
proportionnel & Z*%, ot Z représente le nombre de protons des ions constituant le réseau
cristallin. Dans le graphéne, un tel couplage a pour conséquence 1'ouverture d’un trés petit
gap, en raison du faible nombre de protons des atomes de carbone, ce qui n’est pas le cas dans
un semimétal de Weyl. De plus, aucune (faible) perturbation ne peut ouvrir de gap dans un
semimétal de Weyl, ce qui fait dire que les noeuds de Weyl sont robustes aux perturbations
externes. Cela est dii a un triple effet de dégénérescence accidentelle, du fait que ce sont des

matériaux tridimensionnels, et de propriétés topologiques.
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Ficure 1.1 Dispersion pour un modéle de semimétal de Weyl sur réseau choisi pour illustrer
le domaine de validité du modele linéaire a basse énergie des noeuds de Weyl. La
partie bleue représente la bande de valence et celle orange la bande de conduction.
Le plan gris qui croise la bande de valence représente le niveau de Fermi et A le
cutoff a basse énergie mesuré a partir du point de neutralité.

1.1.2 Caracteére topologique des semimétaux de Weyl

Les semimétaux de Weyl sont classés dans les matériaux topologiques et comme pour
l'effet Hall quantique [6], déterminer la nature topologique des solides se fait a ’aide de
quantités introduites par Berry [1], notamment par 1'intégrale sur une surface fermée de la

courbure de Berry, appelé nombre de Chern, qui s’exprime pour un cristal par :

1

Co= o /S ds(k) - O (K), (1.7)
Q,(K) = V x Ay (K), (1.8)
An(k) = i<”n(k)|vk|un(k)>/ (1-9)

ot Cy, O, (k) et A, (k) sont respectivement le nombre de Chern, la courbure et la connexion
de Berry pour la bande n. De plus, u, (k) représente la partie périodique de la fonction de

Bloch pour la bande 7. Il est commun d’affirmer que la connexion et la courbures de Berry



sont les analogues du potentiel vecteur et du champ magnétique dans 1’'espace des vecteurs

d’onde, et nous verrons que cette analogie n’est pas anodine pour les semimétaux de Weyl.

A basse énergie, I’hamiltonien de Weyl en matiére condensée peut étre obtenu par la
méthode k - p [34]. Au voisinage d"un noeud de Weyl dans la zone de Brillouin, ’hamiltonien
a un terme dominant qui est linéaire en k, et s’écrit, dans le cadre d'un modéle a deux bandes,
hy (k) = d¢(k) - 0. On peut alors trouver les vecteurs propres du hamiltonien de Weyl 2 x 2
défini a I'équation (1.6) (ot d¢(k) = xhvrk)

cos 9% —sin 9%
|keT) = , |kot) = , (1.10)
ei(/)kT sin ekTT ei"’kf COos ekTT

ol ¢ et v représentent respectivement les bandes de conduction et valence et 'indice T
indique que l'on se trouve autour du noeud T qui peut étre de chiralité y = £1. On a de
plus cos Oyr = d; (k) /|d:(k)| et tan ¢y = dy (k) /dy (k).

Cela nous permet de déterminer courbure de Berry d’un noeud de Weyl décrit par
I’équation (1.6) :

o) = XX (1.11)

ot la connexion de Berry a été calculée pour la bande de valence et k est le vecteur unitaire
de k. L'équation (1.11) nous dit que le signe de la courbure de Berry pour un noeud de
chiralité positive est alignée avec k, tandis que pour un noeud de chiralité négative, cette
derniére est anti-alignée avec k. Nous avons énoncé auparavant que la courbure de Berry
pouvait étre vue comme un analogue du champ magnétique mais dans 'espace réciproque;
on peut alors affirmer qu'un noeud de Weyl agit comme un monopole magnétique dans cet
espace compte tenu de 1’expression de la courbure de Berry, qui est équivalente au champ
crée par un monopole. Les noeuds de Weyl de chiralité positive agissent comme des sources

de la courbure de Berry et les noeuds de Weyl de chiralité négative comme des drains.

Une autre maniéere de comprendre ce résultat est de prendre l'intégrale de surface de la
courbure de Berry pour une surface sphérique englobant un noeud de Weyl isolé :

1 1 xk
C= E/Sds(k) QK) = E/Sds(k) A =X (1.12)

ce qui nous dit que le nombre de Chern d"un noeud de Weyl est non nul et donc que la
charge topologique du noeud de Weyl est directement associée a sa chiralité. Ces résultats

nous aident a comprendre le fait que deux fermions de Weyl résultent en un fermion de



Dirac, et donc que les fermions de Weyl apparaissent toujours par paires de noeuds de
chiralité opposées. En effet, un noeud de Weyl unique donnerait un flux net sortant de la
zone de Brillouin, ce qui est en contradiction avec la périodicité de cette derniere. Pour
contrebalancer ce paradoxe, les noeuds de Weyl dans la zone de Brillouin doivent toujours
apparaitre par paires de chiralités opposées afin que la chiralité totale soit zéro pour que
le flux de la courbure de Berry en entrée et en sortie de la zone de Brillouin se moyenne a
zéro. Cette propriété est une connue sous le nom du théoreme no-go de Nielsen-Ninomiya
[35,36]. Ce théoreme est d’importance car il nous dit que n'importe quel modéle jouet visant
a décrire un semimétal de Weyl a basse énergie doit contenir au moins une paire de noeuds
de Weyl de chiralité opposées.

Un argument supplémentaire nous permet d’affirmer que ces noeuds sont robustes aux
perturbations extérieures, en effet, la nature topologique de ces derniers nous informe que
puisqu’ils sont toujours présents par paires de noeuds de chiralité opposées, il faut les faire
se rencontrer au méme point de la zone de Brillouin afin de pouvoir envisager ouvrir un gap
(de maniére similaire a ’annihilation d’une particule avec son anti-particule).

Nous avons vu avec I'équation 1.6 qu'un noeud de Weyl est décrit par un croisement de
deux bandes non dégénérées. Pour cette raison, n'importe quel hamiltonien représentant un

systeme de deux bandes peut étre écrit par
h(k) = do(k)op + dx(k)oy + dy (K)o, +d. (k)o, (1.13)

ol on rappelle que oy est la matrice identité 2 x 2. Ceci représente le hamiltonien le plus
général possible puisque 'on peut écrire n'importe quelle matrice 2 x 2 a I’aide des matrices
de Pauli. On sait que les deux bandes s’écrivent alors

Ex (k) = do(k) 2 1/de(K)2 + dy (k)2 + (k)2 (1.14)

Afin d’avoir un croisement de bandes, il faut simultanément que d, (k) = dy (k) = d.(k) =0,
ce qui nécessite trois variables indépendantes. Il se trouve que cette condition est réalisée en
trois dimensions étant donné que nos trois variables indépendantes représentent les trois
composantes du vecteur d’onde k = (ky, ky, k), contrairement au cas en deux dimensions
ol nous ne disposons que de deux variables indépendantes. La conclusion est la suivante :
si on peut écrire un hamiltonien a basse énergie comme un systéme de deux bandes non
dégénérées, alors on a une solution mathématique impliquant un croisement de ces bandes.
Ce phénomene s’appelle une dégénérescence accidentelle [17,37], c’est-a-dire ou1 le croisement
de bandes (I'emplacement ot il existe une dégénérescence entre la bande de conduction et

de valence) n’est pas di a une symétrie particuliére du réseau cristallin, contrairement aux
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cones de Dirac du graphéne.

Afin d’obtenir des noeuds de Weyl a basse énergie, il est nécessaire de pouvoir écrire un
hamiltonien pour un modéle a deux bandes. Une maniere d’obtenir un tel résultat, au moins
théoriquement, est de "séparer" un noeud de Dirac en deux noeuds de Weyl distincts dans la
zone de Brillouin. Pour qu’un tel processus soit possible, il nous faut briser au moins une des
deux symétries suivantes :la symétrie d'inversion spatiale ou la symétrie par renversement

du temps.

1.2 Matériaux découverts contenant des noeuds de Weyl

Nous allons utiliser comme point de départ le hamiltonien de Dirac pour une masse m
nulle et décrire comment obtenir un semimétal de Weyl par la brisure d'une des symétries

suivantes.

1.2.1 Matériaux brisant la symétrie de renversement du temps

Une maniere d’obtenir un modeéle de semimétal a partir du hamiltonien de Dirac est
de briser la symétrie par renversement du temps. Dans ce cas il suffit de rajouter un terme

Zeeman dans le hamiltonien a basse énergie
h1rs = Ao, ® T, (1.15)

que 'on peut définir dans la direction z du spin sans perte de généralité, 7 la matrice identité
dans le sous-espace des matrices T et A 'amplitude de la perturbation. Le hamiltonien total
s’écrit alors

h(k) = hok - o7, + Ao, 1. (1.16)

Cet hamiltonien donne lieu & deux noeuds de Weyl situés a kwey = (0,0, +A/(fv)). Pour
un vecteur d’onde proche d’un noeud de Weyl k ~ kyey + 6k, on peut alors écrire le
hamiltonien de Weyl a basse énergie linéaire en moment avec un noeud de chiralité y = +1
pour kwey1 = (0,0, —=A/(hv)) et x = —1 pour kwey = (0,0, +A/ (7v)).

Ce modele minimal donne donc lieu & deux noeuds de Weyl de chiralités opposées, qui

est le plus petit nombre des noeuds que I'on peut avoir dans un semimétal. Ceci peut étre

1. I nous faut préciser que dk sera, dans les sections et chapitres suivants noté directement k que l'on
supposera par définition proche du noeud de Weyl.
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compris également par la préservation de la symétrie d’inversion spatiale qui laisse le spin
invariant mais change le signe du vecteur d’onde (total et non autour d’un noeud de Weyl)
k — —k, donc la symétrie d'inversion change le signe de dk - o, et par conséquent change
le signe de la chiralité.

Un tel modele de semimétal est par exemple réalisé par une hétérostructure d’isolant
topologique et d’isolant trivial dopé aux impuretés magnétiques [38]. Les noeuds de Weyl
peuvent étre a n'importe quel endroit de la zone de Brillouin étant donné que ces croisements
ne sont pas dus a des symétries, ce qui explique qu’il existe de nombreuses prédictions
numériques issues de calculs ab initio afin de trouver des matériaux possédant ces mémes
noeuds. On retient par exemple les pyrochlores magnétiques [39] ou des matériaux de la
famille YbMnBi, [40].

1.2.2 Matériaux brisant la symétrie d'inversion spatiale

L’autre fagon de réaliser un semimétal de Weyl est en brisant la symétrie d’inversion
spatiale. Une maniére analogue a la section précédente est d’introduire une perturbation,
cette fois ci dans le sous espace des matrices de Pauli 7 (que 'on peut comprendre comme
un sous espace agissant sur les orbitales électroniques)

hs = Aoy @ T, (1.17)

avec 0p la matrice identité dans le sous-espace du spin et A’ (pour différencier ce dernier de
A) I'amplitude de la perturbation. Le hamiltonien de Dirac plus la perturbation s’écrit alors

h(k) = hok - o1z + Aoy . (1.18)

Un tel hamiltonien donne lieu a deux noeuds de Weyl au méme point de la zone de Brillouin
k = (0,0,0) mais séparés en énergie par 2A’. Cela donne lieu & un semimétal a ligne de
noeuds (nodal line semimetal en anglais) qui correspond a une phase semimétallique ot la
bande de conduction et de valence se touchent en une ligne fermée (par exemple un cercle)
au voisinage de I"énergie de Fermi [41]. Dans ces conditions, nous n’avons pas de noeuds
de Weyl a basse énergie. Il est alors nécessaire d’avoir un couplage spin-orbite qui ne brise
pas la symétrie par renversement du temps dans notre modele. Cela a pour conséquence
d’ouvrir un gap a plusieurs endroits de la ligne de noeuds et donner lieu a un semimétal de
Weyl ot1 seuls certains croisements de bandes subsistent. Un tel processus a été vérifié par
des calculs ab initio [18]. Une autre conséquence est que o n’est plus un "vrai" spin en raison

du couplage spin-orbite, mais une superposition linéaire des différentes especes de spin, ce
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qui donnera lieu a une discussion a la section 2.2.3.

Il nous faut aussi préciser que le modele minimal pour un semimétal de Weyl qui brise la
symétrie d’inversion inclut quatre noeuds et non plus deux, comme indiqué sur la figure 1.2.
En effet, la symétrie par renversement du temps est toujours préservée dans un tel systéme,
et si 'on applique cette derniere a un noeud de Weyl on obtient un autre noeud avec la
méme chiralité. Cette symétrie change le signe de o ainsi que de k, donc le terme k - ¢ est
invariant par symétrie de renversement du temps. Un moyen pour obtenir un autre noeud
de chiralité opposée dans un tel modele est d’inclure des symétries miroir qui vont changer
la chiralité des noeuds reliés par symétrie par renversement du temps afin d’avoir un modele
physique, c’est-a-dire avec une chiralité totale nulle 2. La symétrie miroir change le signe du
vecteur d’onde si ce dernier n’est pas dans le plan du miroir ainsi que le signe de ¢ pour les

composantes dans le plan du miroir, et donc change le signede k - .

Akz

T=4 =1
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Ficure 1.2 Schéma d’"un modéle minimal a basse énergie d"un semimétal de Weyl brisant la
symétrie d’inversion spatiale mais conservant la symétrie par renversement du
temps. Le point I indique le point invariant par symétrie par renversement du
temps, les cercles bleus représentent les noeuds de chiralité y = +1 et les rouges
les noeuds de chiralité y = —1, le segment en tirets représente un plan de miroir.

Parmi les semimétaux de Weyl brisant la symétrie d’inversion spatiale (que I'on appelle
matériaux non centrosymétriques), on trouve la famille de matériaux a base de métaux de
transition monophosphurés comme TaAs, TaP, NbAs et NbP qui ont été prédits théorique-
ment [18,19,42] puis vérifiés expérimentalement [20,43,44]. C’est a ces derniers que nous
appliquerons, a travers notre modeéle jouet, notre théorie de I’absorption optique interbande

en incluant des interactions de Coulomb a longue portée.

2. Il n’est toutefois pas nécessaire d’inclure ces symétries miroir pour obtenir des noeuds de chiralité
opposées mais elles sont souvent présentes dans les matériaux réels.
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1.3 Apercu sur les fonctions de réponse

La théorie de la réponse linéaire, comme son nom l'indique a pour but de répondre a
la question suivante : on suppose une perturbation faible B (qui est de maniére générale
décrite par un opérateur), quel est le changement de la quantité (A) au premier ordre en

puissance de B ?

1.3.1 Rappel sur la réponse linéaire : formalisme de Kubo

La brique de base pour décrire la réponse linéaire en mécanique quantique consiste a
utiliser un hamiltonien Hy indépendant du temps pour le systeme d’étude, puis de rajouter
une perturbation Hpert. (t) dépendante du temps. Cette derniére est choisie comme nulle

avant un certain temps ty. On peut alors écrire le hamiltonien total comme
H(t) = Ho + Hper. (£)O(t — to), (1.19)

o1 O(x) est la fonction de Heaviside (ou fonction marche). Pour ¢ < ¢y, le systéme est donc
a I'équilibre, et notre quantité d’intérét A est égale a sa valeur a I'équilibre (A)eq. = Ao.
Cependant, pour t > ty, une fois que la perturbation est présente, le résultat précédent n’est
plus valide, parce que la valeur moyenne (A) est modifiée par Hpert et on obtient (A)nors eq. =
(A)eq. + 6{A)hors eq. OU 6{A)hors eq. dépend linéairement en Hpert. (f) dans I’hypothése de la
réponse linéaire.

La formule de Kubo est alors tres utile car elle nous permet de relier la valeur moyenne
de A dans le cas hors équilibre a la valeur moyenne d"un commutateur a 1'équilibre (en
général simple a calculer pour un hamiltonien sans terme quartique en opérateurs) [45], qui
s’écrit .

S{A(H))hors eq. = (A(D)horseq. = (A)eq. = /t 0 dt'Cly (8 £)e 11 (1.20)

ol 77 est un parametre infinitésimal positif ayant mathématiquement pour but de s’assurer
de la convergence de l'intégrale, physiquement il signifie que la perturbation doit étre activée
de maniére adiabatique, et CX Hpert (t,t") est la fonction de corrélation retardée et s'écrit

CﬁHpm, (t/ t/) = _i®(t - t/) < [A(t), Hpert. (t/)] >eq.' (121)

Ce résultat remarquable que nous devons a Kubo [46] relie la variation de A en présence de
la perturbation, qui est par définition une quantité hors-équilibre, a une valeur moyenne

d’un commutateur évaluée sur le hamiltonien Hy a I'équilibre. Cette relation est valide
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uniquement pour la réponse linéaire naturellement.

Dans la base du temps, la quantité qui nous intéresse 6 (A(t)) est un produit de convolu-
tion; une base plus commode est la base en fréquence pour la fonction de corrélation. Cette
derniere est invariante par translation dans le temps étant donné qu’elle ne dépend que de

la différence t — #'. Il nous suffit alors de calculer la transformée de Fourier du hamiltonien

pour obtenir, apres avoir fixé tg = —oo,
+oo +o0 dw B t B R
/ /00 27_[ iwt ,—i(w-+in)( )CAHpert.,w(t sy (122)
+oo
__/ 607Wt§%mw@”f (1.23)
IA(w)) = AHpert " (w). (1.24)

Cette relation nous relie directement, en fréquence, la partie hors équilibre de la quantité A

avec la fonction de corrélation retardée correspondante.

Parmi les grandeurs avec lesquelles nous sommes familiers, la quantité A peut corres-
pondre au courant électrique J, I'aimantation M ou bien la polarisation P. La perturbation
Hpert.(t) représente alors le couplage entre une perturbation externe, comme un champ
électrique E ou magnétique B, et des degrés de liberté du systeme, respectivement le dipole
électrique ou le spin des électrons. La fonction de réponse correspond au coefficient de
proportionnalité (qui est en général un tenseur) entre la quantité 6 (A(w)) et la perturbation

externe.

1.3.2 Relation entre les différentes fonctions de réponse utilisées

Dans cette these nous nous intéresserons en priorité a deux types de fonctions de ré-
ponses qui sont proches 1'une de I'autre : la conductivité optique, notée o;;(w) et1’absorption
optique notée a;j(w) otii,j € {x,y,z} sont les composantes du tenseur correspondant. Nous
étudierons tout d’abord 1’absorption optique, puis la conductivité optique.

En utilisant la théorie de la réponse linéaire nous pouvons trouver des relations entre la
polarisation électrique d"un matériau notée P et le champ électrique total, ainsi qu’entre le

champ de déplacement électrique, noté D, et le champ électrique total :

P(q w) = eox(q, w)E(q w), (1.25)
D(q,w) = €pe(q, w)E(q, w), (1.26)
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ou x est le tenseur de susceptibilité électrique, € le tenseur diélectrique, €y la permittivité du
vide et q et w respectivement le vecteur d’onde et la fréquence associés au champ électrique
externe. A 1’aide de la relation entre ces deux quantités D = ¢yE + P, on trouve

e(qw) =1+ x(q,w). (1.27)

Cependant, le cas de I'absorption optique est plus subtil car elle est définie par la diminution
d’intensité d’une onde lumineuse lorsque cette derniere traverse un matériau :

I(ry, w) = I(r1, w) exp (—a(w)|r2 — 11]), (1.28)

ot a(w) = 4rtn” (w)/ A est appelé le coefficient d’absorption ou bien simplement I"absorption
optique, qui dépend de la fréquence w avec n”’ (w) la partie imaginaire de I'indice de réfraction
(aussi appelé coefficient d’extinction) et A la longueur d’onde de la lumiere dans le vide. Cette
relation est donnée en calculant I'atténuation de 1'onde électromagnétique dans un solide
en partant des équations de Maxwell [47]. Dans ce cas, il est plus facile de trouver une
relation entre le coefficient d’absorption et la susceptibilité électrique. En effet on peut relier
"absorption optique a la susceptibilité électrique par la puissance dissipée de la lumiere par
unité de volume dans le matériau [34], ou en utilisant la relation entre fonction diélectrique

et indice de réfraction €(w) = n(w)? :

1!
wx"(w)
a(w) = ———%, 1.29
(@) = (1.29)
ou x” représentent les valeurs propres de la partie imaginaire de la susceptibilité électrique,
n'(w) la partie réelle de l'indice de réfraction et c la vitesse de la lumiere. Par exemple, pour
une lumiére circulairement polarisée droite ou gauche, on a

WX cp (RCP) (w)

arcp (Rep) (W) = ' (w)e , (1.30)

ou LCP et RCP représentent respectivement une lumiére polarisée circulairement gauche et
droite. De maniére générale, les éléments du tenseur de la susceptibilité électrique dépendent
de la structure cristalline étudiée [34, 48]. On a également négligé la dépendance de la

polarisation de la lumiére pour l'indice de réfraction.

Nous nous intéresserons ici exclusivement a la partie interbande de cette absorption,

impliquant des transitions optiques entre la (ou les) bande de valence et la (ou les) bande de
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conduction. Dans ce cas on peut trouver une définition utilisant la régle d’or de Fermi [48]

a(w) = fiw x nombre de transitions par unité de volume par unité de temps (131)
N flux électromagnétique incident ' '

Dans cette these, I'étude de 1’absorption optique est motivée également par un souci de
proximité avec I'expérience. La plupart du temps ce qu'une expérience va mesurer est le
coefficient de réflexion, aussi appelé réflectance qui correspond au ratio entre intensité réfléchie
et incidente de I'onde lumineuse, noté R. Cette quantité est reliée a la réflectivité, noté r [34]

(1.32)

pour le cas d’une incidence normale ot n = n’ 4 in” est l'indice de réfraction complexe,
que I'on décompose en une partie réelle et imaginaire. On peut donc extraire la fonction

diélectrique e(w), reliée au coefficient de réfraction a partir du coefficient de réflexion.

Toujours en réponse linéaire, on peut trouver une relation entre le courant électrique J

et le champ électrique externe E

J(q,w) = 0(q,w)-E(q,w), (1.33)

qui n’est rien d’autre que la célébre loi d’Ohm ot o est le tenseur de conductivité. L'avantage
de calculer la conductivité optique est qu’elle est reliée a la fonction de réponse du courant,
elle méme directement reliée au commutateur courant-courant. Toutefois, on peut également
relier la conductivité optique a la fonction diélectrique a I’aide des équations de Maxwell. En
utilisant les transformées de Fourier de I'équation de Maxwell-Ampere et Maxwell-Faraday
[49] ainsi que I'équation 1.33, on obtient :

iq x B = jigoE — ZC—C;]E, (1.34)

iqx E = —iwB. (1.35)

En se concentrant sur la partie transverse, c’est-a-dire pour q - E = 0, on obtient une relation
reliant le tenseur diélectrique a la conductivité

e(quw)=1+ écr(q,w), (1.36)

cela nous permet également de trouver des relations entre les parties imaginaires et réelles

de ces mémes tenseurs. On obtient alors une relation entre le coefficient d’absorption et les
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valeurs propres de la partie réelle de conductivité optique

a(w) = ) (1.37)

De plus, nous nous intéresserons a des fréquences correspondant a des énergies tres basses,
entre 10 — 50 meV, qui est le domaine de validité de la dispersion linéaire pour des fermions
de Weyl. Ces énergies correspondent a des fréquences de 'ordre de 1 — 10 THz, ce qui nous
situe a la limite entre le térahertz et I'infrarouge ; on peut alors raisonnablement considérer
que la partie réelle de I'indice de réfraction est indépendante de la fréquence sur cet intervalle

[34]. Cela nous donne donc une relation de proportionnalité directe

a(w) = — a(w) xo’(w), (1.38)

entre l’absorption optique et les valeurs propres de la conductivité optique. Dans le chapitre 2,
nous utiliserons le coefficient d’absorption optique (interbande), parce que plus proche d'un
formalisme ol on extrait la fonction de réponse correspondant a la polarisation. Cependant
dans le chapitre 3, on parlera de conductivité optique interbande, plus particulierement
la partie réelle, parce que plus commode a calculer dans le formalisme GRPA (cf. I’annexe
B). Ces quantités sont en revanche tout a fait équivalentes sur le plan de l'interprétation
physique, ce qui explique certains abus de passer allégrement de 'une a l’autre.

1.4 Polarisation de vallée

Nous présentons ici le concept de base de la polarisation de vallée, que 1'on construit
par analogie avec la polarisation de spin dans les solides.

1.4.1 Découverte de la polarisation de vallée

Avant méme de parler du principe de polarisation de vallée, il nous faut expliquer le
concept de vallée. Une vallée, dans un semiconducteur, correspond a un minimum local (en
énergie) de la bande interdite, c’est-a-dire ot1 la bande de valence et de conduction sont les
plus proches en énergie dans la zone de Brillouin. Pour un semiconducteur ot le niveau
de Fermi réside dans le gap, une vallée est donc 'endroit dans la zone de Brillouin ot les
transitions interbandes se font a 1’énergie la plus basse. Pour la polarisation de vallée, il est
nécessaire d’avoir un systéme avec plusieurs vallées; on parle alors de semiconducteur a
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vallées multiples (multivalley semiconductor en anglais), comme le diamant, le silicium ou le
germanium [50,51].

Dans le cas ou plusieurs vallées sont dégénérées (c’est-a-dire que le gap entre bande de
conduction et valence est égal dans plusieurs d’entre elles), une polarisation de vallée est un
phénomene physique ol une seule de ces vallées (parfois un ensemble de plusieurs vallées)
est activée, que ce soit par un champ électrique externe continu ou alternatif. On met alors
en lumiere tout le probleme existant : premieérement, comment peut on activer uniquement

une seule vallée ? Deuxiemement, comment peut-on détecter la polarisation de vallée ?

Commencons alors par faire une rapide analogie avec le spin. Supposons que l'on soit
capable de manipuler le degré de liberté de spin dans un solide. Au lieu de transmettre
l'information par le courant électrique, on peut le faire avec le courant de spin [52]; ce champ
de travail s’appelle la spintronique (mot valise venant de 1'anglais spintronics). A I'instar de
ce domaine, depuis la fin des années 2000, un domaine appelé valléetronique (valleytronics
en anglais) est né avec des propositions dans des modeéles de graphene gapé sur des mesures
de transport [53,54]. Imaginons que nous ayons deux vallées dégénérées, pour des raisons
de symétries, mais présentes a des endroits différents de la zone de Brillouin, alors on peut
écrire un hamiltonien pour les électrons a basse énergie dans ce systeme qui comprend un
degré de liberté pour une vallée A et B, de la méme facon que 1’'on peut avoir une composante
du spin 1 et |. En effet lorsque I'on a un matériau ferromagnétique, on dit que le systeme est
polarisé en spin. Le méme type de nomenclature apparait dans le cadre de la polarisation
de vallée.

Obtenir une polarisation de vallée, c’est-a-dire parvenir a activer des électrons d"une
seule vallée, est donc la premiere étape avant la "valléetronique". Parmi les succés a ce
jour on peut noter la polarisation de vallée dans le bismuth en transport sous un champ
magnétique externe [55,56]. En raison de la forme trés anisotrope des surfaces de Fermi
et de la symétrie C3, le courant électrique peut étre polarisée en vallée et on peut choisir
la vallée en question en changeant l'orientation du champ. Un comportement similaire est
possible dans le diamant sous un fort champ électrique externe, dans ce cas, les électrons
qui participent au transport sont polarisés dans une paire de vallée selon un des trois axes
principaux de la zone de Brillouin [57] (c.f. figure 1.3).

Cependant, outre une activation par une différence de potentiel ou un champ magné-
tique externe fort, on peut, dans certains systémes faire une activation optique des vallées.
Ces systemes nécessitent une brisure de la symétrie par inversion afin de pouvoir exciter
séparément les électrons dans les différentes vallées a ’aide d'une lumiere circulairement

polarisée. Cela a été montré dans le cas du graphéne gapé en considérant le moment ma-
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Ficure 1.3 Figure de gauche : représentation de la surface de Fermi du Bismuth, chaque
ovale représente une poche d’électrons autour d'une vallée. Lorsque le champ
magnétique est orienté perpendiculairement & une poche donnée, alors la majorité
du courant vient de la vallée associée; figure tirée de [55]. Figure de droite : zone
de Brillouin du diamant avec trois paires de vallées inéquivalentes selon trois axes
principaux. Si le champ électrique est suffisamment fort, alors une seule paire de
vallées est activée, selon 1’axe [100]; figure tirée de [57].

gnétique orbital des électrons [58].

Ces premiers travaux ont pavé la route a I'étude de matériaux de Dirac qui brisent
par essence la symétrie d’inversion spatiale, contrairement au graphene : les métaux de
transitions dichalcogene (transition metal dichalcogenide en anglais, souvent abrégé en TMD
ou TMDC) [59].

1.4.2 Le cas d'école : polarisation de vallée dans les semiconducteurs bidimensionnels

Les métaux de transitions dichalcogenes [59] ont une stoechiométrie de la forme AB, avec
A un métal de transition, souvent du molybdene (Mo) ou du tungsténe (W), et B un élément
de la seizieme colonne du tableau périodique, un chalcogene, souvent du soufre (S), du
sélénium (Se) ou du tellure (Te). Cette classe de semiconducteurs bidimensionnels a permis
d’exploiter a son plein potentiel les effets de la polarisation de vallée. Deux phénomenes
physiques conjoints conduisent a cette possibilité. Premierement, la brisure de symétrie par
inversion de ces systemes, ayant un réseau cristallin similaire au graphéne vu du dessus,
mais qui consistent en un empilement d’atomes B — A — B vu de la tranche. Un de ces
empilements est appelé monocouche (c.f. figure 1.4). De facon similaire au graphene avec
le graphite, ces monocouches sont liées entre elles par une interaction de Van der Waals
lorsque présentes sous forme de matériau tridimensionnel ou bulk. En plus de la brisure de
symétrie par inversion spatiale, il existe dans ces matériaux un fort couplage spin-orbite qui

a pour conséquence de lever la dégénérescence en spin autour de chaque vallée, et couple
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fortement les degrés de spin et de moment, donc de vallée, comme indiqué sur la figure 1.4.
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Ficure 1.4 a. et d Représentation de la cellule unité d"une monocouche et d"une bicouche
de MoS, respectivement. b. Représentation des bandes proche des vallées K et
K’ pour une monocouche. Le couplage spin-orbite conduit a une levée de dégé-
nérescence en plusieurs bandes de moment angulaire différents. Le fait que les
deux vallées soient reliées par symétrie par renversement du temps nous impose
qu'une bande de moment angulaire m dans la vallée K conduise a une bande de
moment angulaire —m de méme énergie dans la vallée K'. e. Représentation des
bandes proches des vallées K et K’ dans le cas de la bicouche. Dans ce cas les
vallées K et K’ sont reliées par symétrie d’inversion spatiale ce qui impose que les
deux vallées possédent des bandes doublement dégénérées en moment angulaire.
Figure extraite de [60].

Cette combinaison entre couplage spin-orbite et brisure de symétrie par inversion spa-
tiale permet de contrdler optiquement la population des électrons dans les deux vallées
reliées par symétrie de renversement du temps, K et K’ (comme pour le graphéne), par une
lumiere circulairement polarisée [60]. En effet, lorsque 1'on a une transition entre des états
m) et |m’), on doit avoir conservation de ce dernier. Dans ce

de moment angulaire total
cas, si la lumiere est polarisée circulairement dans le plan de la monocouche, les photons
polarisés circulairement droite ont un moment angulaire égal a 41 et inversement les pho-
tons polarisés gauche —1. Pour la vallée K, le gap ayant I’énergie la plus faible correspond
al’écart entre les bandes m = —1/2 et —3/2 (c.f. figure 1.4), on peut donc exciter optique-
ment les électrons de cette vallée par une lumiere polarisée gauche. Cependant le méme gap
correspond a 1’écart entre les bandes m = +1/2 et +-3/2 pour la vallée K’, qui peut alors
étre excitée optiquement par une lumiére polarisée droite. Chose encore plus remarquable,
étant donnée que la polarisation de vallée se fait par des regles de sélection impliquant le
moment angulaire, détecter cette derniere est possible par photoluminescence, c’est-a-dire
en "regardant” directement la polarisation des photons issus de la relaxation des électrons
de la bande de conduction a la bande de valence [60, 61]. Plus précisément, les électrons
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excités dans une certaine vallée pour une polarisation lumineuse fixe vont se désexciter en
produisant des photons avec la méme polarisation. En observant la polarisation des photons
du spectre optique en émission, on peut alors déterminer dans quelle vallée se trouvaient les
électrons excités. Ces résultats ont été confirmés également pour une monocouche de WS,
sur un substrat d’or en spectroscopie par photoémission résolue en angle et en temps (time
resolved ARPES en anglais) ou1 une polarisation de vallée de plus de 80 % est atteinte [62].

Ces propriétés optiques remarquables de sélection de vallée ont pu étre étendues a des
phénomenes opto-électroniques en utilisant I'effet Hall de vallée. Les vallées K et K’ reliées
par symétrie de renversement du temps possedent une courbure de Berry opposée, ce qui
conduit a une composante de vitesse anormale (reliée a la courbure de Berry) opposée pour
les deux vallées. 11 est possible de changer la différence de potentiel de Hall en changeant la
polarisation de la lumiere [10]. De plus, des expériences plus récentes ont montré qu’a la
fois dans la monocouche et dans la bicouche, il était possible de régler électriquement la
polarisation de vallée en utilisant les propriétés de la courbure de Berry, donnant lieu a un
courant polarisé en vallée [63,64]. Dans la méme veine, des prédictions théoriques quant a
la possibilité de développer une électronique a base du degré de liberté de vallée émergent
dans les matériaux de Dirac en utilisant les propriétés de l'effet tunnel du pseudo-spin [65].

Toutes ces expériences ont pointé du doigt la relation entre la courbure de Berry, prove-
nant de la brisure de symétrie d’inversion et du fort couplage spin-orbite, et la polarisation
de vallée. Cependant des résultats théoriques précurseurs montraient déja une relation
spécifique entre matériaux topologiques bidimensionnels (semiconducteurs 2D ou surface
d’un isolant topologique 3D) et regles de sélection optique et ce, en présence d’interaction
coulombienne [28-31].

On en vient donc aux questions que souleve cette thése : les semimétaux de Weyl,
matériaux topologiques qui brisent intrinséquement la symétrie d’inversion, connus pour
abriter un fort couplage spin-orbite peuvent ils étre utilisés pour la polarisation de vallée ?
Comme certains résultats l'indiquent pour les matériaux topologiques bidimensionnels, la
relation entre topologie des bandes a une particule et interactions coulombienne a longue
portée est-elle pertinente ? Si une polarisation de vallée est possible, comment peut-on la

détecter, voire la contréler ?
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Résumé du chapitre

Dans ce chapitre nous avons présenté une introduction aux semimétaux de Weyl en
partant d’abord de I’équation de Dirac pour1’électron, puis en montrant le lien entre physique
des hautes énergies et matiere condensée. Nous avons vu ensuite qu'un semimétal de Weyl
n’est pas simplement un systeme oti les électrons dispersent linéairement en moment mais
aussi un systéme avec une topologie non triviale, caractérisée par la courbure de Berry et
le nombre de Chern. Parmi les manifestations physiques des propriétés topologiques, on
retrouve la désormais célebre anomalie chirale [19] ainsi que la présence d’états de bord, les

arcs de Fermi, conséquence de la correspondance bord-volume [20].

Les croisements linéaires de bandes dans les semimétaux de Weyl proviennent de dégé-
nérescences accidentelles. Surtout, ces croisement se produisent a des endroits arbitraires
de la zone de Brillouin, ce qui explique que la découverte "tardive" de tels matériaux. De
plus, un semimétal de Weyl, pour exister, doit briser par la symétrie d'inversion spatiale
ou de renversement du temps, et doit respecter le théoreme n0-go de Nielsen et Ninomiya
[35,36]. Cela implique la présence de plusieurs noeuds de Weyl dans la zone de Brillouin, et
la somme des chiralités de tous les noeuds de Weyl doit étre égale a zéro. Par exemple, pour
les semimétaux de Weyl de la famille de TaAs, il existe 12 paires de noeuds de Weyl dans la
zone de Brillouin.

Cette these se concentrant en premier lieu sur les réponses optiques de semimétaux de
Weyl, nous avons effectué un bref rappel des formules de base pour le formalisme de Kubo
de la réponse linéaire, puis défini les relations entre les différentes grandeurs d’intérét dans
notre cas. On peut citer par exemple le coefficient d’absorption (ou absorption optique),
la fonction diélectrique, la susceptibilité électrique ainsi que la conductivité optique. En
général, toutes ces quantités sont des tenseurs.

Pour finir, nous avons fait une breve revue de littérature sur la polarisation de vallée
et de maniére plus générale, la valléetronique, visant a utiliser le nombre quantique de
vallée pour des applications électroniques. Nous avons choisi comme point de départ les
premiers articles parus a la fin des années 2000, en passant par les résultats remarquables
dans les métaux de transitions dichalcogenes, véritable terrain de jeu pour la polarisation
de vallée. Enfin, nous avons abordé des sujets plus récents comme la présence conjointe de
propriétés topologiques et d’interaction coulombienne a longue portée dans les systemes
bidimensionnels.



Chapitre 2

Absorption optique dans un sémimetal de
Weyl avec interaction coulombienne a longue

portée

Dans ce chapitre nous présenterons tout d’abord le modele avec interactions de Coulomb
que nous avons utilisé pour décrire I’absorption optique a basse énergie d’un semimétal
de Weyl. Ensuite nous verrons comment écrire 1’absorption optique dans un formalisme
d’équation du mouvement pour ainsi obtenir une équation aux valeurs propres pour la paire
électron-trou, I'exciton, et nous argumenterons sur le caractere topologique de ces derniers.
Puis nous calculerons les éléments du tenseur de susceptibilité, et nous appliquerons cette
méthode a différents types de semimétaux de Weyl, ceux brisant la symétrie d’inversion
spatiale mais préservant la symétrie de renversement du temps, et ceux brisant la symétrie
de renversement du temps mais préservant la symétrie d’inversion spatiale. Finalement
nous montrerons qu’il est possible d’avoir une polarisation de vallée partielle de paires de

noeuds de Weyl dans ces systémes si certaines conditions sont réunies.

Les travaux présentés dans ce chapitre ont fait I’objet d"un article [66].

23
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2.1 Hamiltonien avec interaction coulombienne et couplage électron-photon

2.1.1 Interaction électron-électron a longue portée

Nous avons présenté dans la section 1.1 le modéle usuel pour des électrons libres a basse
énergie dans un semimétal de Weyl. On rappelle ici que le hamiltonien proche du noeud de
Weyl s’écrit

he(k) = do(k)og +d(k) - o, (2.1)

ou T représente 1'indice de noeud, op la matrice identité 2 x 2 et ¢ les matrices de Pauli.

En seconde quantification, nous pouvons écrire le hamiltonien pour des électrons libres

comme

Ho =Y ExacClncCrre, (2.2)
kAT

ol A = ¢, v représente le degré de liberté de bande avec Ey.; = dg (k) + |d- (k)| et Exyr =
dor (k) — |d¢(k)|. De plus I'opérateur cl(:;\)r annihile (crée) un électron dans l'état |kAT) et
ona {cf,cg} = dup ainsi que {c},cz} = {ca,cg} = 0 ol1 a et B représentent I'ensemble des

nombres quantiques du systéme.

Nous voulons ajouter un terme d’interaction coulombienne a notre modéle de semimétal
de Weyl. Gardons a I’esprit que nous avons un modele a basse énergie similaire a un gaz
d’électrons. On peut alors écrire un terme d’interaction coulombienne a longue portée pour

un gaz d’électrons
U= [P Vie— ) 0¥ )V ), 23)

ot V(r—1') = 2/ (4mepew |t — '|) représente le potentiel coulombien pour un gaz d’élec-
trons avec €4 la contribution de la constante diélectrique provenant des bandes de haute
énergie (c’est-a-dire non comprises dans notre approximation linéaire) et ¥ (r) 'opérateur
de champ a basse énergie qui s’écrit comme

1

Y(r) = — ¥ e kAT e, (2.4)
( ) \/91()\1— ’ > kAT

ou V est le volume du systéme, k; la position du noeud de Weyl dans 1'espace des vecteurs
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d’onde et k le vecteur d’'onde mesuré par rapport au noeud de Weyl. On rappelle

Ccos 9% — sin 9%
|keT) = , |kot) = (2.5)
'k gin ekf e'9k cos GI‘TT

On peut alors utiliser 'expression de 1'opérateur champ dans 1'équation (2.3) en faisant
'approximation que deux opérateurs champ ¥*(r) et ¥(r) provenant du méme point r
dans l'espace doivent provenir du méme noeud de Weyl. Ceci est justifié puisque, dans le
cas contraire, deux électrons provenant de deux noeuds de Weyl différents impliquerait
I'existence d'un vecteur d’onde d’échange correspondant a la distance dans la zone de
Brillouin entre ces deux mémes noeuds, soit 2|k |. Un tel vecteur d’onde sort donc de notre
pré-requis qui est de considérer tous les vecteurs d’ondes plus petit qu'un cutoff A associé
au cutoff A en énergie. Ceci consiste a faire ’approximation de ne garder que les termes a

petit vecteur d’'onde dans l'interaction coulombienne.

Ceci nous conduit, en utilisant la transformée de Fourier du potentiel coulombien ainsi
que 'équation (2.4), a

1
U~ ﬁ Z E Z <k + q/\T|k’)/T> <k/ - qA/T/|k/’)/T,>V(q)cltJrq)\Tclt’fq)\’T’Ck"y’T’Ck'yT/
T ANy kk/q#0
(2.6)

avec V(q) = €2/ (e0€=q?). Lexclusion de q = 0 de la somme provient de I’approximation
du modeéle du jellium considérée ici [45]; ce terme électronique s’annule avec la contribution
des ions du réseau cristallin.

Pour l'instant nous garderons cette forme générale de I'interaction coulombienne. Nous
introduirons plusieurs approximations qui seront nécessaires lors de la résolution de 1'équa-
tion du mouvement, comme 1’écrantage ou une simplification des éléments de matrice de

I’équation (2.6).

2.1.2  Couplage entre les électrons et un champ électrique externe

Nous allons ensuite ajouter le dernier ingrédient a notre modele : le couplage entre
les électrons et les photons. On introduit ce couplage via 'interaction dipolaire entre les

électrons et le champ électrique de la lumiére.

ng/fﬂWﬂ@aygwwm, 2.7)
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ot e est la charge élémentaire et £(t) le champ électrique de la lumiére, et on suppose que
la longueur d’onde de la lumiére est beaucoup plus grande que la longueur de pénétration
du champ afin de considérer ce dernier comme uniforme. Il nous faut préciser que nous
nous intéressons ici qu’a la partie interbande de 1’absorption optique, c’est-a-dire a une
fréquence finie de la lumiére, en opposition a la partie intrabande qui se situe a fréquence
nulle. Nous allons aussi considérer que le vecteur d’onde des photons considérés est trés
faible, donc négligeable. Dans notre cas, I’absorption optique a lieu dans le domaine de
lI'infrarouge voire le térahertz fiw ~ 10 — 40 meV. Dans le régime a basse énergie des noeuds
de Weyl, on peut écrire I'énergie des électrons comme E = fivpk,. Celle des photons s’écrit
Epn = he/A = hckpp, ot c est la vitesse de la lumiére. Pour des énergies comparables des
électrons et des photons E¢| ~ Epp, on obtient ky, = (vg/c)key. Dans ce cas, le vecteur d’onde
du photon est environ 1000 fois inférieur a celui de 1’électron, donc si ce dernier absorbe un
photon d’énergie de l'ordre de la dizaine de meV, nous pouvons considérer que son vecteur

d’onde sera le méme avant et apres 1’absorption.

Nous pouvons alors écrire la partie du hamiltonien décrivant 1'interaction électron-

lumiére dans la base des vecteurs d’onde

1 AN _ , o
He = v/d%*y_: Yo Y etk (kAT|cf\ (—ef) - E(1)e™ T T A T ) e (2.8)
kk’ AN 7T
AAN!

=—-EnY. Y chtmck,A,T,% / APr (KAT[R|K/ AT el (ke ke k=K (2.9)
kk/ AN T :

En utilisant
V=r= [Ho71], (2.10)

ol Hg est le hamiltonien pour des électrons libres, on obtient pour 1’élément de matrice

i

(KAT|9[kA'T) = 5 (kAT| [Ho, 7] [kA'T) (2.11)
i =
= —ﬁ(Em — Eir) (KAT[FIKA'T) (2.12)
(KAT[VkA'T)

(KAT[F|kA'T) = il (2.13)

Exyr — Exar
L'intégrale sur r donne alors un delta de Dirac et la seule fagon de satisfaire la condition
imposée par ce dernier est d’avoir k = k’ ainsi que k; = k/; étant donné que 'on a considéré
que les vecteurs | k| < A dans notre approximation a basse énergie ainsi que | k.| > A.
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Tout ceci nous permet d’obtenir une forme plus élégante du couplage électron-lumiére

He = —&(t) - Y d¥(K)cf rcxor + hoc,, (2.14)
kt

ott h.c. indique I'hermitien conjugué et d%°(k) !, I'élément de matrice du dipdle interbande,

est défini comme 1erlolkc
dve (k) = ien KETVIkOT). (2.15)
Ekm‘ - EkCT

ot v = 1 'Vyh. (k) est I'opérateur vitesse.

2.2 Formalisme pour I'absorption optique interbande

Nous allons maintenant présenter le calcul afin d’obtenir I’absorption optique interbande
dans un semimétal de Weyl. Tout d’abord il nous faut rappeler que notre hamiltonien est
diagonal dans la base des noeuds, donc nous allons calculer la conductivité optique pour
chaque noeud séparément. On précise aussi que l'on ne tiendra pas compte des états de

surface des semimétaux de Weyl pour ce calcul.

2.2.1 Equation du mouvement pour la polarisation interbande

Nous allons suivre ici le formalisme de [67] pour trouver une équation aux valeurs

propres pour la paire électron-trou.

Tout d’abord, il nous faut définir la quantité que ’on veut calculer. Nous avons montré
dans la section 1.1 le lien entre susceptibilité optique, absorption optique et conductivité
optique. Ecrivons alors I'expression pour la polarisation macroscopique comme un moment

dipolaire par unité de volume

P(t) = ]1}2<p7<k,t)>d36*(k) Fee, (2.16)

kt
ol c.c. indique le complexe conjugué et

Pk, t) = cb (F ) eree(t), (2.17)

1. Lindice vc pour valence-conduction sert & différentier le dip6le interbande du terme d(k) que l'on écrit
pour le hamiltonien a basse énergie
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ol ¢ (f) = exp(iHt)cxac(0) exp(—iHt). Iei H = Ho + U + He(t) est le hamiltonien
complet du systéeme et la valeur moyenne est prise sur 1'état fondamental de H. De plus
t* indique un temps égal a  mais trés légérement supérieur pour que 'ordonnancement
temporel des opérateurs soit bien défini. La quantité (P;(k, t)) représente la cohérence
interbande. Lorsque nous sommes a 1’équilibre thermodynamique et en absence de phase de
type condensat excitonique, c’est-a-dire un condensat de Bose-Einstein composé d’excitons
[68, 69], nous avons par définition que cette quantité sur I’état fondamental de Ho + U
est nulle. En revanche, sous excitation lumineuse, des électrons de bande de valence vont
étre promus en bande de conduction, ce qui conduit a une cohérence interbande non nulle.
Trouver I'expression de cette valeur moyenne est donc une maniére pour calculer 1’absorption
optique d'un systéme. On applique ici le formalisme de la section 1.3, ce qui nous permet
d’écrire

<PT (k/ t)>h0rs—eq. = <P’r (k/ t)>eq. + 5<P‘( (k/ t)>h0rs—eq./ (218)

ott (Pr(k, t))eq. = 0 dans notre cas (absence de condensat excitonique) et 6 (Pr(k, t))hors-eq.
est considéré uniquement a 'ordre linéaire dans le champ électrique externe de la lumiere.
Pour trouver l'expression de Pr(k, t), il nous faut calculer I’équation du mouvement pour le
produit d’opérateurs cf__(+")cx - (t) avec le hamiltonien complet. On a alors

I (ehur(Deer() = & [H chur(Derer (1)) 2.19)

Puisque l'opérateur H commute avec lui méme, on trouve directement

d i . .

(G (Deker(D) = £ exp (i) [% cltm(())ckcr(oﬂ exp(—iHt). (2.20)
Ce commutateur a temps nul est assez facile a obtenir pour la partie quadratique du hamil-
tonien, cependant, la partie quartique (interaction coulombienne) requiert plus de patience.
Calculons ce commutateur pour la partie quadratique du hamiltonien. Tous les opérateurs
sont considérés a t = 0.

t _ t T t t
|:,HO/ Ckm—ckcr} - Z <Ek’cr’ [Ck/cr/ck/CT//CkyTCkCT} + Exor [Ck/y-ﬂck’vr’/ Ckm—ckcr})
k't

I
g

t + + +
(_Ek’cr’ckm—{ck’cr// CkCT}Ck’CT’ + Ek’v’r’ck’vrl {Ck’v’r’r CkUT}CkCT>

=~

T

+ "
<— Eyer CprCider Ok O + Evor Cprprr CkerOki! 5TT'>

/!

= - (Ekcr - Ekvr) Cltm—ckcr (221)

=

r\l\
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Pour la partie de l'interaction électron-photon, nous avons

+ _ o (1 [ (4 + +
|:H5' CkUTCkCT:| = _8(t) Z T’C(k ) [(Ck’cr’ck’m" - Ck’vT’Ck’CT/) /CvaCkCT}

k't

= _S(t) Z Z’C(k/) (CLJT [Cli’CT/Ck,UT/’CkCT} + [ci’cr’ck’UT" Cltm'j| ckCT)
k/T/

= —&(t) Z i (K) (_Cltvr{clt’cr’/Ckcr}ck/vr/ + Clt’cr’{ck’vr/rcltvr}ckcr>
Kt

= —&(t)-d¥(k) (CltCTCkCT — c;r(mckm> . (2.22)

Insérons maintenant les équations (2.21) et (2.22) dans 1'équation (2.19) de I'équation du mou-
vement afin de trouver un résultat pour la polarisation interbande, sans le terme d’interaction

coulombienne pour commencer :

d

zhﬁ

(Cltvr(t)ckcr(t» = (Excr — Exor) Cltvr<t)ckcr(t)

+ E(1) - 2 (k) (efer (ke () = chor (D 1)) (2.23)

Les valeurs moyennes sont prises ici dans 'état fondamental du hamiltonien en 1’absence
d’interaction coulombienne :

d

1hE

(Pr(k,t)) = (Exer — Exor) (Pr(k, 1)) + E(t) - A3 (k) (Myer () — Mior (1)), (2.24)
ol Nyqr(t) = (cf . (t)ckar(t)). Nous allons faire ici une approximation de quasi-équilibre
pour le facteur d’occupation en bande de valence et conduction. Cela conduit a ny,.(t) =
far(k) ot f représente la fonction de Fermi-Dirac. Cette approximation est valide dans
le formalisme de réponse linéaire considéré ici étant donné que le terme comprenant les

occupations des bandes est déja linéaire en £ (t).

L'étape suivante est de prendre la transformée de Fourier de la polarisation interbande

+o0 .
P (k,t) = / dwe "'P;(k, w). (2.25)

—00

On obtient alors une équation de la polarisation interbande en fonction de la fréquence

(Pl ) o, = () - (1) C;ﬂ“i) (;1{(_1‘351() (2.26)

ott nous avons déplacé la fréquence w — w + iy pour déplacer le pole de la fonction Pr (k, w)
dans la partie supérieure du plan complexe [45].
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Remplagons a présent notre définition de la polarisation interbande dans 1’équation

(2.16) pour la polarisation macroscopique

€0 fCT (k) — fUT (k)
P(t) =epx(w)€(w) = =y d¥ (k) (E(w) - d¥F(k , . (227
() = (@) = LA 09 (£() 5 0) g5 ST 027)
Ce qui définit la susceptibilité sans interaction coulombienne. Ce cas nous donne cependant
une intuition physique forte sur le probleme, en effet I’absorption optique est reliée a la
partie imaginaire du tenseur susceptibilité, ce dernier étant décomposé en une partie réelle

et imaginaire. En utilisant la relation

1 1

lim = VP () +ind(w), (2.28)
n—0 w + iy w

ou V.P. représente la valeur principale de Cauchy, I’expression pour une composante de la

partie imaginaire du tenseur de susceptibilité s’écrit alors
Xij(w Zd“ *(k)dj7 () (fer (k) = for(k)) 8 (hw = (Exer — Exor)) - (2.29)

Cette expression sans interaction nous donne au moins deux informations essentielles pour
comprendre 1’absorption optique. Premierement, 1’état de départ en bande de valence doit
étre occupé et I'état final en bande de conduction doit étre vide pour I'absorption (ou vice
versa pour 1’émission), sinon la différence des facteurs d’occupation est nulle. De plus,
pour un état avec un vecteur d’onde k, il faut une fréquence lumineuse w appropriée pour

satisfaire la conservation de I'énergie imposée par le delta de Dirac.

Revenons a présent a l'incorporation de l'interaction coulombienne dans notre calcul.
Cette derniere décrite par 1’équation (2.6) implique une somme sur quatre indices de bandes
indépendants, on peut alors faire une approximation pour simplifier le probleme qui est
de considérer (k + qAT|kyT) ~ (k4 qAT|kAT)d), [67]. Cela se justifie pour deux raisons :
premiérement il nous faut nous souvenir que nous avons un cutoff sur tous les moments, donc
|k| < A ainsi que |k + q| < A, oti on rappelle que A est le cutoff en moment correspondant

au cutoff A en énergie. Pour une dispersion parfaitement linéaire on a A = A/ (hvr).

Deuxiémement, nous savons que V (q) est important pour |q| — 0. Dans ce cask + q ~
k, donc le produit scalaire de spineurs de deux bandes différentes est quasiment nul, ce qui
nous permet donc de considérer la simplification mentionnée plus haut. Cet argument est
aussi utilisé en disant qu’il n’est pas énergétiquement favorable de promouvoir un électron
de la bande de valence a la bande de conduction uniquement via l'interaction coulombienne

[67]. En effet, on peut estimer I'importance du potentiel coulombien par rapport a I'énergie
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typique de notre systéme, I'énergie de Fermi

hopkg 47mep€VE  €xUF 1
~Y ~Y

e2 2 '
m F e c Xstr. fine

E
v ~ 4, (2.30)
avec iy fine la constante de structure fine, c la vitesse de la lumiére et on a choisi €, = 30,
valeur typique pour un semimétal de Weyl de la famille de TaAs [21]. L'amplitude du
potentiel coulombien a été faite en utilisant le principe d’incertitude ArAk ~ 1 avec V(r) =
e?/ (4rtegeAr) et Ak ~ kp qui est le vecteur d’onde moyen caractéristique de l'interaction
coulombienne. Compte tenu du rapport entre I'énergie de Fermi et le potentiel coulombien
"moyen", il n'est pas possible, via I'interaction coulombienne, de promouvoir un électron de
la bande de valence a la bande de conduction.

Cette simplification nous permet de réécrire le terme d’interaction coulombienne

1
U= Y)Y Y (k+qAtfAT) (K — AT KA T) V(Q) el grrChr qarerClea Clea -
7T AA KK'q#0
(2.31)

On peut exprimer la somme sur les bandes de maniere explicite, ce qui donne naissance a

trois termes

1
U= Y Y (k+qetfket) (K — qet’[K'et’) VI(q) ey qorClu—qer Cier Cher
77’ kk/q#0
1
+ 5y Y. )Y (k+qot|kot) (k' — qUT/‘k/UTl>V(q)CltJrqultquT/Ck’vr’Cva
7' kk'q#0

1
ty Zkkz#()(k +qetlket) (K — quT' [KoT) V(q) el qerClo—qorrCiiorCier,  (232)
7' kk'q

par symétrie q — —q et par anticommutation des opérateurs c et ct.

Il nous faut alors calculer le commutateur entre le terme U/ et notre terme quadratique
ClthCkCT . Nous allons prendre comme exemple le premier terme de I'équation (2.32) puis le
calcul sera implicite pour les autres termes afin de trouver 1’équation du mouvement pour
la polarisation interbande. Ce premier terme implique un terme quartique d’opérateurs de

création et d’annihilation fermionique en bande de conduction

t t +
Ck’+qCT’ Ck”—qCT” Cx! et CKet! s CvaCkCTi|

t ot ot
= Ckz]'[ck’—‘,-qc’r’Ck//CT//Ck/CTlék/,—q,kéTNT - Ckz;-rck”—qcf”Ck“cr”Ck/cr/(sk’+q,k57’7/ (2.33)

que 'on trouve apres quelques manipulations de commutation et d’anticommutation. Le
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commutateur présent dans 1’équation du mouvement pour ce terme quartique donne, apreés
quelques changements d’indices de somme,
1
+ ot
{L{C, CvaCkcr} =5 Y. Y (ketlk 4 qet) (K + qet’|K'et') V() el Ol 4 qer CicqerCier-
T K ,q#0
(2.34)

Nous devons prendre en compte la dépendance temporelle des opérateurs puis la valeur
moyenne de ces derniers. La valeur moyenne est prise dans 1’état fondamental de . Il nous
faut donc supposer que cet état fondamental est un état a une particule pour décomposer la
valeur moyenne quartique en valeurs moyennes quadratiques en s’armant du théoreme de
Wick [45]. De maniere similaire, on dit que la forme du hamiltonien doit étre quadratique,
ce qui pour notre cas revient a faire un traitement de champ moyen de type Hartree-Fock du
terme d’interaction [45, 67]. Ces considérations nous permettent alors d’écrire, au premier
ordre en champ électrique externe

(efmclt,ﬂn,ck+q”ck,”,> = brp0ide fer (K + Q)8 {Pr (K, ) Yhors-eq.- (2.35)

étant donné que (P (k, t))eq. estnul; puis d’insérer ce résultat dans 1'équation du mouvement

< [Z/{c, clth(t)ckCT(t)] >

. )1) Y (ket|k + qet) (k + qer/ker)V(q) fur (k + q)8(Pr (k, 1)) (2.36)
q#0

= Ly ket e (K etlket) VK — K) fue (K)5(Pe (K, 1) (2.37)
Vi

=Y (k) 6(Pr (K, t)). (2.38)

On définit alors X (k) par I'équation (2.38), et on trouve un terme similaire avec la partie
quartique qui ne comprend que des opérateurs concernant la bande de valence. Ce terme
est appelé self-énergie. On a également enlevé 1'indice "hors-éq." de d(P:(k, t)) afin d’avoir
une formulation plus compacte. Gardons a I'esprit que cette quantité est hors-équilibre par
définition. La derniére piéce de notre puzzle d’équation du mouvement concerne le terme
quartique dans l'interaction coulombienne contenant a la fois des opérateurs agissant sur
la bande de valence et de conduction. Une procédure similaire a celle effectuée plus haut
donne un terme qualifié de liaison ou d’échange, dont nous verrons la signification plus en

détail dans la section suivante. Nous pouvons a présent écrire I'équation du mouvement
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complete, dans 1'espace des fréquences, pour la polarisation interbande

[hw — (Ger (k) — Gor (k)] 0(Pr(k, w))

= (fer(k) = for(k)) (5(60) -dy (k) +% ) V(k,k/)5<PT(k/,w)>> ’ (2.39)
KAk
ol on a utilisé les définitions suivantes :
Sac(k) = Egar + Zac(k) (2.40)
S (k) = % Y [ ATIKAT) PVac(K — K) fre (K) (2.41)
KAk
V(k k') = Vie(k — K') (ket|K'cT) (K vt |koT) (2.42)

1
= Vee(k — k) 5 [sin Oy sin Oy + (1 + o8 Or o8 Oyrr) cos(Pur — Prer)

+i(cos Oyr + cos Oy sin( @i — Pror)]-

Dans les équations (2.41) et (2.42), nous avons remplacé le potentiel coulombien standard en
trois dimensions pour un gaz d’électrons par le potentiel coulombien écranté Vi.(q). Dans
le cas d"un métal ou d’un semimétal dopé, la présence d'une surface de Fermi finie donne
lieu a un écrantage de l'interaction électron-électron qui réduit l'intensité de cette derniere.
Le niveau de Fermi des semimétaux de Weyl n’est en général pas au point de neutralité, c’est
pourquoi on considere ici la possibilité d'un écrantage [42]. De maniere générale, 1'écrantage
a pour effet de modifier la constante diélectrique en une fonction du vecteur d’onde €(q).

On va ici considérer 1'écrantage de Thomas-Fermi qui donne

2
— 0) = €p€eo | 1 , 2.43
ela > 0) = coee (14 -5 (er)) )
out v(er) indique la densité d’états au niveau de Fermi. On obtient alors pour le potentiel

coulombien écranté dans 1’approximation de Thomas-Fermi

&2

(@) e(q = 0)q*  epe(q? + 935)

= Vc(q), (2.44)

ol g3p = €%/ (€0€co ) V(€EF).

Linteraction coulombienne est importante pour q petit, typiquement |q| — 0. Ouvrons
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ici une petite parenthése, nous savons que

2 2 2
¢ vlep)= S CF__ (2.45)

(er) ,
€0€00 €0€e0 277211703

2
qatr =

ot on a choisi pour I'exemple la densité d’états au niveau de Fermi pour un noeud de Weyl
avec une dispersion parfaitement linéaire v(er) = €2/ (277*1°v3). En utilisant la valeur de

la constante de structure fine, on arrive a

e? c 2k2 1000 2,

dregeticvp ' E 137 mtew (2.46)

qir =
on trouve alors que grg ~ 0.15kr pour €, = 30. Ceci implique donc que l'interaction
coulombienne est importante si |q| < kr. En effet, on peut montrer que pour 'interaction de
Coulomb écrantée avec les valeurs précédentes que V(q = 0)/V(q = k) ~ 45. Cela justifie
également a posteriori que le produit scalaire de spineurs entre deux bandes différentes,
c'est-a dire (k + qAT|kyT) est quasiment nul si A # 1.

On a déja vu plus haut comment obtenir la partie imaginaire du tenseur susceptibilité,
élément essentiel il en est afin de pouvoir calculer I’absorption optique, sans interaction
coulombienne, a partir de la polarisation interbande. Nonobstant, I’ajout des interactions de
Coulomb est une (légere) épine dans le pied pour obtenir de maniere similaire 1’absorption
optique.

2.2.2 Equation aux valeurs propres pour |'exciton "topologique"
giq

Nous allons dans cette sous-section utiliser une méthode, parmi d’autres, afin d’obtenir
une expression pour la polarisation interbande a partir de I'équation (2.39). 1l suffit de
décomposer la polarisation interbande sur une base orthonormée. Ceci est une méthode
usuelle pour obtenir une valeur propre pour les paires électrons-trous comme dans [67]. On
écrit

5<PT (k,w) Zan T lpnr ) (2.47)

ott les a, - (w) représentent des coefficients de la base orthonormée qui ne dépendent que
de la fréquence et 1, (k) représentent les vecteurs de la base. Dans notre cas, ces derniers
sont des fonctions d’ondes de paires électrons-trous ne dépendant que de k et de l'indice n
(indice de vecteur propre). En remplagant I'équation (2.47) dans 1’équation (2.39), on trouve
pour la partie indépendante de la fréquence que les fonctions d’ondes de 1’équation (2.47)
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obéissent a une équation de Wannier [67] dans 1'espace des vecteurs d’ondes :

[ent = (Ger (k) = Gor(K))] e (K) = (fer (k) = for (k) )1} Y, VI K)pue(K).  (248)

K £k

Cette équation définit les fonctions d’onde de paires électrons-trous ou excitons, avec €, leur
énergie associée. On peut la comprendre comme une équation de Schrodinger effective pour
la paire électron-trou. L'avantage de cette méthode est d’obtenir une solution de I'équation

homogene pour la polarisation interbande, que 1'on peut insérer dans I'équation (2.47).

Si le terme d’interaction coulombienne est nul dans le hamiltonien, alors 1'équation

devient
[eﬂT - (ECTk - Evrk)] lpnT - O/ (249)

ce qui nous dit que soit ¢, est nul (donc la polarisation interbande aussi), ce qui n’est pas la
chose la plus intéressante ici, soit €, = E.;x — Eyrk, ce qui nous dit que ’énergie associée

aux fonctions d’ondes est celle associée a la fréquence d’absorption optique.

En présence du terme d’interaction coulombienne, 1’énergie des paires électrons trous
est abaissée par l’attraction entre 1’électron et le trou. Cette attraction peut donner lieu a
un état lié, appelé exciton. Pour que ce dernier soit bien défini, il faut en général une bande
interdite entre la bande de conduction et de valence, ce qui garantit que le niveau ayant la
plus grande énergie de liaison ne soit pas mélangé ou hybridé avec les états de la bande de
conduction [67,70]. Dans notre cas, il n'y a pas de gap entre les deux bandes & proprement
parler mais un gap optique. Ce dernier représente une plage en fréquence ot il n’est pas
possible d’exciter des électrons de la bande de valence a la bande de conduction étant donné
que sur cette plage, ces deux derniéres sont soit vides, soit occupées. Nous verrons que cela
a des conséquences pour la définition de ’exciton, notamment dans I’annexe A. On peut se
poser la question si I’exciton est différent pour un noeud 7 de chiralité positive et pour un
noeud 7’ de chiralité négative. Si on suppose que le spectre optique autour d’un noeud de
Weyl est identique pour deux chiralités opposées en absence d’interaction coulombienne,
seuls les éléments de matrice de 1’équation (2.42) contribuent. Nous allons également faire

I’approximation que k ~ K/, toujours pour la raison que Vs (k — k’) est important dans cette
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limite, et faire un développement limité au premier ordre autour de k.

(ket|K'cT) = cos (91;) cos <01§T> + ol(Pr— o) gin (912<T> sin (HZ/T) (2.50)

Gkr ek’r . p Qk'r . Qk'r
~ cos <2> cos <2> + (1 +id¢-) sin <2> sin <2> (2.51)

~ 1+ ib¢@, sin® (9‘2“) (2.52)
. 2 ekr
~ exp | 107 sin - ) (2.53)
ol 6¢r = Pir — P/'r- De maniére similaire on trouve
(K'vt|kot) ~ exp <—i5g0T cos? (912“>> , (2.54)
ce qui implique
(ket|K'ct) (K'vt|kot) ~ exp (—id@ cos e ) - (2.55)
On peut reconnaitre
exp (—id¢@r cosbr) = exp (—icos 0 V4 - dds), (2.56)

ot on rappelle que d; est défini par h.(k) = d.(k) - o et V4 est I'opérateur gradient par
rapport au vecteur d., en coordonnées sphériques. En effet, il se trouve que I'on peut écrire

49, 150 1 9
Va=d5;+14.1%6 T [ar[sine%ag 257)
6d; = do(K') — do(k) = 6|d|d + |de| sin 059 + |d.|606 (2.58)
Vapr-dd: = [d:[sing \dT] sinfd¢p = d¢, (2.59)

ot1 nous avons largement omis les indices k ainsi que T sur les coordonnées angulaires pour
plus de lisibilité. Il convient ensuite de noter que

1 cosf .

cos OV ypr = 4 stq) Asch = A — Ay (2.60)
_ g cost

A - 2.61

Sch | sing ¥’ 261)

ot nous avons donné la définition générale de Ag, qui est le potentiel de Schwinger [71]. Ce
dernier représente le potentiel vecteur crée par un monopole magnétique avec un singularité

pour f = Oet 71, et g la charge du monopole magnétique entouré par une surface fermée. Dans
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le cas du semimétal de Weyl, la charge du monopole magnétique est donnée directement par
la chiralité du noeud de Weyl en question. Il convient également de définir les connexions
de Berry pour les bandes, qui sont ici un peu spéciales A ) = i(kc(v)7|V4lke(v)T)?
étant donné que l'opérateur gradient est pris par rapport au vecteur d et non k. Ceci sera
plus explicite ensuite pour un semimétal de Weyl avec une dispersion avec des termes
non linéaires dans ce cas, le systéme de coordonnées sphériques n’est plus naturel pour k,

cependant, il le restera toujours pour d.

Pour finir, cela nous donne donc
(ket|K'et) (K'vt|kot) ~ exp (—iAsen - 0dr), (2.62)

ce qui relie directement les éléments de matrices de matrice de 'interaction de Coulomb
pour k ~ k’ a une quantité topologique qui est le potentiel de Schwinger, et dans notre
cas, qui correspond a la connexion de Berry en bande de conduction moins la connexion
de Berry en bande de valence, ce qui correspond a une connexion de Berry jointe entre
I’électron et le trou. On sait qu’a chaque connexion de Berry, on peut y associer sa courbure.

On définit alors une courbure de Berry jointe pour la paire électron-trou
Qsch = Va X Ager = —d/d5. (2.63)

Cette courbure de Berry jointe est intimement reliée au facteur cos 8y qui est équivalent a
l'intégrale de la connexion de Berry jointe sur une sphere entourant un noeud de Weyl (c.f.
tigure 2.2).

Dans un isolant topologique bidimensionnel, le facteur cos 6 est défini par cos0 =
A/|d(k)| ot A représente le gap entre bande de conduction et valence. Autour de k = 0,
la courbure de Berry est maximale [29], et on obtient cos = £1 ot le signe dépend du
signe de la courbure de Berry. Dans les systémes bidimensionnels, la courbure de Berry est
toujours perpendiculaire au plan, et donc un signe positif ou négatif correspond aux deux
configurations possibles pour cette courbure. En reprenant I'équation (2.55), cela implique
un déplacement du moment angulaire azimutal des excitons par un facteur exp(+id¢).
On verra dans la sous-section suivante qu'un tel facteur dans les éléments de matrice de
I'interaction coulombienne (c.f. 2.55) a pour conséquence de déplacer de £1 le moment
angulaire correspondant a la plus grande énergie de liaison pour la paire électron-trou et

donc donne lieu a des excitons chiraux dans les systemes 2D [28,29].

En revanche, pour un noeud de Weyl avec une dispersion parfaitement linéaire, l'intégrale

2. On peut l’écrire aussi A, ) = i{d + (=) 7| Vq|d + (—)T).
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angulaire du dernier terme du potentiel coulombien (qui contient cos 0) dans ’équation
(2.42) est nulle. Ceci implique une absence d’excitons chiraux. Nous verrons que 1’'on peut
relier cette absence d’excitons chiraux a la présence d'une symétrie effective a basse énergie
pour un noeud de Weyl linéaire et symétrique par rapportak = 0, c’esta dire sans inclinaison
du cone. Une maniére équivalente d’approcher le probleme que 1’on choisira par la suite est
de dire que l'intégrale de la courbure de Berry sur une spheére d’énergie constante est nulle
(étant donné que l'intégrale sur I'hémisphere supérieure et inférieure s’annulent), ce qui est

indiqué sur la figure 2.2. Cet argument sera également discuté dans I'annexe A.

Une des questions fondamentales que nous avons posé est comment la courbure de
Berry et les interactions coulombiennes ensemble peuvent impacter 1’absorption optique
dans les semimétaux de Weyl. Une fagon de faire pour que (cos i+ )e, soit différente de zéro
est de considérer une surface de Fermi non sphérique ou asymétrique par rapport a k = 0.
Nous allons donc voir qu’ajouter des termes quadratiques "perturbatifs” dans la dispersion

électronique est une maniere de parvenir a ce résultat.

. 0,

I Sa

I -
w0 _

Ficure 2.1 Représentation schématique d'une sphere dans la base de d (différente de k),
centrée autour d’un noeud de Weyl 7. Le facteur cos 6y (ou cos 6;) peut, entre
autres, étre interprété comme le flux de la courbure de Berry jointe a travers la
surface hachurée S, dans ce cas cos 0r = —(1/47) [ Qgch - dS . Le flux est positif
pour I'hémispheére supérieure et négatif pour I’'hémispheére inférieure.
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2.2.3  Application aux semimétaux de Weyl brisant la symétrie anti-unitaire a basse éner-
gie : termes non-linéaires dans la dispersion

Jusqu'ici notre formalisme est général pour n'importe quel type de modeéle a deux bandes
avec un nombre arbitraire de degré de liberté de vallée. Nous allons donc I’appliquer a un
semimétal de Weyl avec des termes non linéaires dans la dispersion, et nous verrons que
ce modele brise une symétrie effective a basse énergie : la symétrie de renversement du
temps autour d"un noeud de Weyl. Nous écrivons une version revisitée de notre modéle
jouet préféré a basse énergie [66,72] pour le noeud T =1

dy(K) = hok, (1 + ak,) (2.64)
dy(k) = hok, (1 + k) (2.65)
d. (k) = hozk, + B(ks +k; — 2k2), (2.66)

ol v est la vitesse de Fermi dans la direction x et y, v, celle dans la direction z qui peut étre
différente. Ici, « et  sont nos parametres qui permettent une non linéarité de la dispersion.
Ces derniers ont une dimension différente, « est homogene a une longueur et 8 a une énergie
fois une longueur au carré (E - L?). Physiquement, ces termes représentent le fait que deux
noeuds de Weyl appartiennent a la méme bande et indiquent a basse énergie la courbure
de bande de la dispersion a mesure que l'on s’éloigne de k = 0. Un noeud de Weyl n’est
jamais parfaitement isolé et les termes non linéaires indiquent dans la structure de bande la

présence d’un partenaire ailleurs dans l'espace réciproque [72].

Un oeil afftité observera que notre modéle possede une symétrie cylindrique pour k,
cela nous permet d’écrire le vecteur d’onde k = (k| k) et k| = (kx, ky). Le but principal
d’une telle symétrie a basse énergie est de simplifier le calcul afin de pouvoir considérer
le moment angulaire m comme un bon nombre quantique. Il nous faut également garder
a l’esprit que nous prenons un cutoff ultraviolet A pour notre modele. Dans ce cas, il est
nécessaire d’'imposer des conditions sur I'amplitude de « et B que nous expliciterons ensuite.
Parce que les termes non-linéaires dans la dispersion impliquent que cette derniere n’est
plus symétrique autour de k = 0, le cutoff que nous imposons en énergie, qui doit étre grand

devant er, implique un cutoff asymétrique pour le vecteur d’onde.

Les noeuds de Weyl apparaissent toujours par paire de chiralités opposées comme nous
le savons désormais. Nous allons ici utiliser le modele présenté dans la section (1.1) pour
appliquer les différentes opérations de symétries afin de trouver le hamiltonien & basse
énergie autour de chaque noeud de Weyl. Nous considérons toujours la présence d’au moins

un plan de miroir dans notre modele et la présence d'un centre d’inversion ou d"un point
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dans l'espace réciproque invariant par renversement du temps. La plupart des matériaux
non-centrosymétriques contenant de noeud de Weyl a basse énergie possédent des plans de
symétrie miroir [18], on fait alors le choix d’inclure ces derniers dans notre modele minimal.
De maniere générale, nous savons comment le spin (ou le moment angulaire de maniére

générale), se transforme sous ces différentes symétries.

Notons le "vrai"spins = (sy, sy, s;) ol s est directement relié aux matrices de Pauli, ce qui
implique que s posséde les mémes régles d’anticommutation que ces derniéres. Un miroir
perpendiculaire a 1’axe z implique que 1’'on peut écrire I'opérateur miroir (uniquement dans
le sous espace du spin) M = is,. Ceci implique que la composante du spin perpendiculaire
au plan du miroir reste inchangée (ici s;), contrairement a celles paralléles (s, et s;) qui
changent de signe. La symétrie par renversement du temps change également le signe d'un
moment angulaire ou d"un spin, on peut alors écrire 'opérateur de renversement du temps
dans le sous espace de spin 7 = is,K ou K est 'opérateur de conjugaison complexe. On
remarque immédiatement que toutes les composantes du spin changent de signe sous une
telle opération. D’une maniere encore plus triviale, la symétrie d’inversion spatiale agit

comme l'identité dans le sous espace des spins.

Cependant, les matrices ¢ apparaissant dans le hamiltonien a deux bandes a basse
énergie h:(k) = d.(k) - o ne caractérisent pas le vrai spin, en raison du couplage spin-
orbite qui mélangent les différentes composantes de s [73]. On écrit alors 0; = Y.ij 4ifS
ouij € {xy,z} avec a;; des coefficient réels. On remarque alors que ¢ se transforme
comme s sous symétrie par renversement du temps étant donné que les coefficients a; j sont
réels. En revanche, ce n’est pas le cas pour la symétrie miroir qui change uniquement les
composantes du spin paralléle au plan du miroir. Dans ce cas, o ne se transforme pas comme
s. Toutefois, nous allons considérer a partir de maintenant que ¢ se transforme comme s,
par commodité quant a notre modéle. Nous verrons par la suite que c’est surtout la symétrie
par renversement du temps qui est cruciale dans notre étude, cette approximation n’ayant

donc qu'un impact limité sur les résultats.

A présent armés de notre connaissance des opérations de symétrie dans le sous-espace o,
nous pouvons écrire les différents opérateurs de symétrie dans I'espace de Hilbert complet

a basse énergie

M =io, ® (k; — —kz) (2.67)
T =ioyK® (k — —k) (2.68)
P=1® (k= —k). (2.69)
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TasLE 2.1 Hamiltoniens a basse énergie pour les quatre noeuds de Weyl de notre modele
pour un semimétal de Weyl avec symétrie par renversement du temps. Les noeuds
indexés par T = 1 et 2 sont reliés par un miroir perpendiculaire a z. Les noeuds
T = 3 et 4 sont les partenaires par renversement du temps des noeuds 1 et 2,

respectivement.
Noeuds T=1 T=2 T=3 T=4
drx(k) vky (1 + ak;) —vky (1 — aky) vk (1 — aky) —vky (1 + aky)

dez(k) vk + (kG —2k2)  —vzk: + B(kG —2k2)  ozk: — B(kG —2k2)  —vzk. — B(k} — 2K2)

TasLE 2.2 Hamiltoniens a basse énergie pour les quatre noeuds de Weyl de notre modele
pour un semimétal de Weyl avec un centre d’inversion spatial. Les noeuds indexés
par T = 1 et 2 sont reliés par un miroir perpendiculaire a z. Les noeuds T = 3 et 4
sont les partenaires par inversion spatiale des noeuds 1 et 2, respectivement.

Noeuds T=1 T=2 T=3 T=4
drx(k) vk, (1 + ak;) —vky (1 — aky) —vky (1 — aky) vk (1 + ak;)
dey(k) vk, (1 + ak;) —vk, (1 — ak;) —vk, (1 — ak;) vk, (1 + k)

de (k) vk, + ,B(kﬁ —2k2)  —vk, + ﬁ(kﬁ —2k2)  —vk, + ﬁ(kﬁ —2k%) vk, + ,B(kﬁ — 2k2)

Cela nous permet alors d’obtenir les hamiltoniens a basse énergie correspondant aux
trois noeuds restant en utilisant ces opérations de symétrie :

hy (M) = M~ hy (k)M (2.70)
ha(Tk) =T 'hi (k)T (2.71)
hy(MTK) = (MT) " hy (k) (MT). (2.72)

On précise que 'opération Mk n’agit que sur le sous espace k et que 'opération M ~ 11 (k) M
n’agit que sur le sous espace o, c’est a dire en utilisant M = ic,. La méme convention s’ap-
plique pour les opérations de symétrie 7 et P. Ces transformations de symétries peuvent
étre résumées par des transformations du vecteur d. (k) pour chacun des noeuds (en laissant

o inchangg). Ces résultats sont regroupés dans le tableau (2.1).

Maintenant que nous avons le hamiltonien a basse énergie, donc les énergies propres et
les fonctions d’onde, autour de chaque noeud de Weyl, avec notre modéle contenant des

termes quadratiques, nous pouvons trouver l’expression de la susceptibilité dans le cadre
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de ce modele. Comme énoncé auparavant, notre modele possede une symétrie cylindrique
autour de I’axe k, ce qui nous permet de décomposer la polarisation interbande en canaux

de moment angulaire

5(Pr(k,w)) =Y e3Py (ky, k2 w)), (2.73)

avec m le moment angulaire azimutal, ¢ I’angle azimutal du vecteur k et on a la relation
fOZH de/(2m)elm=")e = 5, .. En utilisant cette propriété dans I’équation (2.39), en multi-

pliant par exp (—im'¢) puis en intégrant sur ¢, on obtient

[w +id— (CCT(kH/kZ) — gvr(kH/kz))] (5<Pm1—(kH,kz,w)>

:Af‘f(k)[ ( ) dv (kHr +/ Vinr k”,kz/kH,k) <Pm‘r( /H,k;,CU» . (2.74)

L'interaction coulombienne pour le canal de moment angulaire m s’écrit :

62 1 27 d(P 71"14)
€0€0o 2 27t
" sin 6 smf)/ + (1 + cosBcosb') cos ¢ +i(cos b + cos ') sin ¢
kﬁ +kH 2ka/H COS(P+ (kz —klz)2+5]%F

mT(kH/kZ/k”/ k/)

. (2.75)

ot on rappelle que 6 = by et ¢ = ¢ — ¢’ = Pir — @, On définit la transformée de Fourier
de I'élément de matrice du dipodle interbande

dfnc"f(kH/kZ) = ; gqo —zmql)dUC( ) (2.76)

Cette transformation se comprend comme une projection sur le canal m de moment angulaire
de I’élément de matrice du dipole interbande. Il nous reste toutefois a définir deux quantités
de I'équation (2.74)

Afr(k) = fer(ky k) — for (k) kz) (2.77)
_ [ dke [ Kk
/k,kz - /E/W(Q(A‘ e (ky, k2)1), (2.78)

qui simplifient 1’écriture, avec ©(x) la fonction de Heaviside, qui impose le cutoff sur les
vecteurs d’onde. La stratégie ici est similaire a celle de 1’équation (2.47), c’est-a-dire de

décomposer la polarisation interbande sur une base

5<Pmr k||/ kz,w Zaan anmT kH/k )/ (2.79)
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avec ., les coefficients de décomposition sur la base des vecteurs ,,,,r. Puisque m est
un bon nombre quantique en raison de la symétrie cylindrique de notre hamiltonien, les
coefficients et les fonctions d’ondes sont indexés par ce dernier. De maniere semblable a
la dérivation de la sous section 2.2.2, les fonctions d’ondes obéissent a une équation de
Wannier :

[ean - (‘:cr(k) - Cvr(k))] ll’nmr(knrkZ) = Afr(k) /k/ W Vm(kH/kz;kﬂ/klz)¢nmr(k/|\/k/z)'

H (2.80)
Il se trouve que le terme d’interaction coulombienne est purement réel pour des raisons de
parité des termes imaginaires qui apparaissent dans 1’équation (2.75) sur l'intervalle [0, 277].
Cela implique que les énergies propres €, ainsi que les vecteurs propres 1, sont réels
également.

Il nous faut garder en téte que notre objectif est de calculer 1’absorption optique pour
chaque noeud, qui est relié a la partie imaginaire du tenseur de susceptibilité. La stratégie a
suivre n’est pas propre au cas non-linéaire mais est tout a fait générale au cas du modele a
deux bandes, comme montré dans la référence [67]. Nous 1’appliquerons ici au cas désiré
(le lecteur devinera que 1’on obtient le cas linéaire usuel du semimétal de Weyl en posant
a = B = 0), c'est-a-dire en utilisant comme point de départ I'équation (2.79). Il faut tout
d’abord insérer cette derniere équation dans I'équation (2.74) pour avoir une expression des

coefficients a,,,r (w) en utilisant l'orthonormalité des fonctions d’ondes ¢, soit
/k . lpan<k”, kz)ll)z/m,L_(kH,kz) = 5;1,”/. (2.81)
[|*2

Enfin, on prend 1'équation pour les coefficients que 1'on réinsere dans I’équation (2.79) pour
avoir une équation pour la polarisation interbande. Il suffit ensuite d’écrire la transformée
de Fourier de I'équation (2.16) pour avoir la polarisation interbande totale. Ecrivons ici les

étapes principales de ce raisonnement :

2 (‘U +1i6 — (gcr(kHrkZ) - gvT(kH/kZ))) anmT(kHrkZ) - Afr(k) /k' o VmT(kHrkz?kIH/klz)wan( h,k;)
=

n

X Apmr (W) = Afr(k)E(w) - dz,jfr(kH,kz), (2.82)
et en utilisant (2.80), ce qui conduit a

Y [(@ + 8 — €nme) Gume (k) k)] e (@) = Afe (K)E (w) - A2 (K k). (2.83)

n

Il suffit de multiplier 'équation (2.83) par ¢y, . (k|| k) et d'intégrer sur k|| et k, pour trouver
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les coefficients

1

() = G e

[ SFOE@) - (k] K (K K. (289
=

Finalement on obtient la polarisation interbande

. lpnmr(kH/ kz)

5<Pm1'(k||/ kZ/w)> - m /k’ y Af'r(k,)g(CU) : deT( ,H’k;)ll]nm"['( /H,k;) (285)
nmt JK) K

Ce qui nous permet d’obtenir la polarisation macroscopique résolue en noeud d’apres

I’équation (2.16)

Af(K)E(w) - dyr( ﬂrk/z)lljnmr( IHrk/z) tcc,

(2.86)
sachant que la polarisation macroscopique fotale s’écrit comme la somme sur tous les noeuds

¢nmr<k|\/kz) /
o

!
ke

de Weyl que l'on considere. Bien que notre modele posséde quatre noeuds, on voit que
I'on peut le généraliser a un nombre arbitraire de noeuds si tant est que I'on posséde le
hamiltonien a basse énergie ainsi que les symétries reliant les divers noeuds. Nous savons
que l'on a Pr(w) = x-(w) - £(w), on peut alors identifier tous les éléments du tenseur
susceptibilité a partir de I’équation précédente, ce dernier ayant la structure

Xtxx Xty 0
Xt = | —Xtay Xvax 0 | (2.87)

0 0 X122

qui est diagonale par blocs. On peut diagonaliser ce tenseur sur la base correspondant & une
lumiere circulairement polarisée droite et gauche. Nous savons que pour obtenir I’absorption
optique, nous n’avons besoin que de la partie imaginaire de ce tenseur. Nous allons nous
concentrer sur cette derniére uniquement a partir de maintenant. La diagonalisation des

éléments du premier bloc du tenseur susceptibilité conduit a

X/r/,;t = Xrxx T Xty (2.88)

De surcroit, nous savons que la partie imaginaire du tenseur va donner un delta de Dirac
O(w — €nmr) pour le premier terme de 1’équation (2.86) et 6(w + €,mr) pour le complexe
conjugué (en raison de la relation £*(w) = £(—w)). Le complexe conjugué correspondant

a I"émission d’un photon (w < 0), on choisit de ne plus s’en préoccuper. Pour connaitre
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"’absorption optique sous irradiation de lumiere circulairement polarisée autour d"un noeud
de Weyl, on écrit alors les éléments de la partie imaginaire du tenseur (diagonal), pour le
noeud 7 =1 :

7'L'e2 . an,m::tl,l (k /kz)
Xite =~ g Lo~ emsrt) | . [0+ k) (15 cos00) 26k sin 4] =
ll)n m==+1 1(k/”,k;)
/ / !/ /s !/ 4 ’
x /k’,k’z AF(K') [o(1+ k) (1 4 cos 6]) T 26K sin] T (2.89)

Cette méme quantité pour les différents noeuds de notre modele peut étre obtenue en
utilisant les différentes valeurs des composantes du vecteur d. (k) a partir du tableau 2.1
dans le cas d'un semimétal respectant la symétrie de renversement du temps et le tableau
2.2 pour un semimeétal respectant la symétrie d'inversion spatiale.

Un point qui mérite d’étre souligné est qu'une lumiére RCP ou LCP excite uniquement
les paires électrons-trous de moment angulaire m = +1 et —1 respectivement. Dans notre
cas, la différence d’absorption entre ces deux polarisations lumineuses est directement
reliée a la différence V,,r — V_,¢, ce que I'on remarque avec 1’'équation (2.75), et également
schématisé avec la figure 2.2. Nous compléterons que 1’élément du tenseur x- ., n’est pas
activé par une lumiére circulairement polarisée droite ou gauche, nous ferons donc le choix
ci-apres de le négliger. Ce dernier implique uniquement le moment angulaire azimutal
m = 0 et ne conduit pas a un effet conjoint de la courbure de Berry et des interactions de
Coulomb.

Avant d’étudier en détail I'absorption optique, il nous faut expliquer en quoi l’absorption
optique interbande est différente des autres réponses impliquant des quantités topologiques
dans les semimétaux de Weyl. La plupart des effets topologiques dans ces matériaux obser-
vables par le biais de réponses optiques sont des réponses non linéaires, se produisant au
deuxiéme ordre en champ électrique externe. La courbure de Berry est connue pour donner
lieu a des réponses anormales au second ordre en champ électrique externe [74,75]. Les
noeuds de Weyl étant des monopoles de la courbures de Berry, des quantités comme la
génération de seconde harmonique, I'effet photogalvanique circulaire (dont on discutera
au chapitre 4) ou le courant de "shift" (shift current) sont spéciales dans les semimétaux de
Weyl [75-77]. Dans un formalisme semiclassique, cela se remarque par une vitesse anormale

ainsi qu’une aimantation orbitale qui sont fonctions de la courbure de Berry [78].

Tous ces effets sont des manifestations indirectes de la chiralité des noeuds de Weyl.
Cependant, plusieurs propositions ont été faites afin d’accéder directement a la chiralité
des noeuds de Weyl. On peut citer le cas d"un effet Hall anormal induit par des photons
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Ficure 2.2 Figures (a) et (b) : Orbites d’excitons (2D) dans I’espace des vecteurs d’onde pour
une surface d’isolant topologique 3D. La figure (a) correspond a un exciton avec
un moment angulaire m atour de 'axe perpendiculaire a la surface. La figure (b)
représente un exciton avec un moment angulaire —m. La courbure de Berry, ici
notée (), est perpendiculaire au plan de la surface et approximativement constante
a travers l'orbite de I’exciton [29]. Le flux de la courbure de Berry a travers 'orbite
excitonique a un signe opposé pour les excitons de moment angulaire £m (dans
un cas, () est antialigné avec le moment angulaire et dans 'autre cas, aligné).
Cette différence est responsable de la chiralité dans le spectre excitonique [28,31].
Figures (c) et (d) : Orbites d’excitons (3D) dans 1'espace des vecteurs d’onde pour
un semimétal de Weyl avec une dispersion parfaitement linéaire pour un noeud
de chiralité x = +1. Dans ce cas, la sphére dénote une surface d’énergie constante.
Les orbites C; et C; ont le méme moment angulaire orbital, cependant le flux de
la courbure de Berry a travers les deux orbites est opposé. Par conséquent, le flux
de la courbure de Berry a travers une orbite excitonique de moment angulaire m
se moyenne a zéro lorsque 'on somme les deux contributions. C’est la raison pour
laquelle on n'observe pas de chiralité excitonique pour un semimétal de Weyl
avec une dispersion parfaitement linéaire (c.f. figure (2.3)). Dans un semimétal
de Weyl avec des termes non linéaires dans la dispersion, la surface d’énergie
constante n’est plus sphérique et donc il existe un flux net de la courbure de Berry
pour les orbites excitoniques de moment angulaire .

Q
A

circulairement polarisés [79] ainsi que par des mesures optiques de rayons X résonants
résolus en polarisation [80]. Notre démarche dans ce chapitre est cependant différente. On
cherche a établir un lien entre chiralité des fermions de Weyl et interaction électron-électron.
Puis en s’aidant de ce lien, de contrdler I’absorption optique de chaque noeud de Weyl en

fonction de la polarisation de la lumiére, de fagon similaire au cas bidimensionnel [28,29].
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2.3 Absorption optique interbande pour un modeéle minimal avec symétrie

par renversement du temps

Dans cette section nous présenterons des résultats, majoritairement issus d’une réso-
lution numérique de I'équation (2.89). Nous allons suivre ici 'approche de [28] afin de
calculer les intégrales en moment de 1’équation voulue. Cette approche se base sur une
méthode de quadrature de Gauss-Legendre [81] de l'intégrale qui vise a donner plus de
"poids" aux valeurs de 'intégrande dans le voisinage de k ~ k'. Tous les résultats présentés
ici, sauf mention contraire, ont les parametres suivants : on discrétise les intégrales en
k| et en k; avec une quadrature de Gauss-Legendre de N = 82 points. Le résultat reste
inchangé si I’'on augmente le nombre de points. Le delta de Dirac apparaissant dans (2.89)
est remplacé dans le calcul numérique par une fonction gaussienne d’écart type 0.6|er|, ce
qui correspond approximativement a une lorentzienne de largeur a mi hauteur 0.8|eg|. Cela
conduit un élargissement de la lorentzienne de plusieurs meV pour des valeurs d’énergie de
Fermi typique dans les semimétaux de Weyl non-centrosymétriques (10 — 20 meV), ce qui
correspond a des ordres de grandeurs existants [82,83]. A température nulle, la largeur de la
fonction delta de Dirac se justifie par la diffusion des électrons sur les impuretés du cristal.
Nous avons choisi une gaussienne pour une meilleure stabilité numérique de 1'équation

1, U, = ]..3’0,

(2.89) par rapport a la lorentzienne. De plus nous choisissons v = 2.5 x 10° m.s~
€x = 30 (dans le cas comprenant des interactions uniquement, dans le cas sans interactions
ona€s, — 0) et A = 10|er|. Notre modele de semimétal de Weyl posséde une symétrie
particule-trou, donc peu importe si €r est positif ou négatif, c’est pourquoi c’est toujours la

valeur absolue de er qui apparaitra.

2.3.1 Spectre optique pour un noeud de Weyl unique avec dispersion linéaire

Nous allons donc tout d’abord étudier 1’absorption optique pour un noeud de Weyl isolé.
L'absorption optique totale pourra étre déterminée en faisant la somme des contributions

de chaque noeud.

Pour un noeud de Weyl avec une dispersion parfaitement linéaire, les réponses optiques
sous illumination de lumiere circulairement polarisée droite (notée RCP) et gauche (notée
LCP) sont identiques comme nous pouvons le voir avec la figure (2.3). Mathématiquement,
la différence pour une réponse optique entre RCP et LCP est reliée au fait que le dernier
terme dans I'équation (2.75) ne se moyenne pas a zéro lorsque 1'on calcule I'intégrale. La

présence de termes non linéaires nous préviennent d’une telle situation. Physiquement
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cependant, cette différence est plus facile a saisir. La symétrie qui relie la lumiere polarisée
circulairement droite et gauche est la symétrie par renversement du temps, il se trouve en
revanche qu'un noeud de Weyl isolé brise cette symétrie étant donné que son partenaire
n’est pas présent. On devrait alors avoir une différence entre les spectres optiques de LCP et
RCP. 11 existe cependant une symétrie effective de renversement du temps a basse énergie
autour de chaque noeud de Weyl isolé définie par :

he(=k) = Tz he(K) Tett, (2.90)

ott Tegr. = i0y,K ® (6k — —6k) ® a la méme expression que 7, défini dans 1'équation 2.68,
mais n’a pas la méme signification physique. Evidemment, un noeud de Weyl avec une
dispersion parfaitement linéaire sans inclinaison respecte cette symétrie car les bandes sont
décrites par Ex = £hor|k|. Cependant, si l'on ajoute des termes non linéaires via le modéle
de la section 2.2.3, alors cette condition de symétrie n’est plus respectée. Sous cette opération
de symétrie, m — —m et donc la polarisation RCP — LCP, par conséquent, ces deux spectres
optiques sont identiques.

Cette situation est radicalement différente du cas bidimensionnel, ot la différence entre
spectre RCP et LCP est obtenue par une courbure de Berry définie dans la direction perpen-
diculaire au plan qui brise par nature la symétrie par renversement du temps [28,31]. Une
maniére de parvenir a un résultat similaire est d"inclure comme on I’a vu des termes non
linaires dans la dispersion électronique a basse énergie. Ces derniers ont pour conséquence
mathématique une différence du terme cos 6, + cos 6. pour les deux polarisations de la
lumiere, comme indiqué sur la figure (2.4).

L'asymétrie entre réponses LCP et RCD, en négligeant I’effet de la self-énergie qui a
essentiellement pour effet de renormaliser le gap optique, est gouverné par les termes sans
dimensions aw /v et Bw/v? en considérant v ~ v,. Avec cela, on comprend donc que plus
la fréquence augmente, plus cette différence augmente (car les termes non linéaires ont
une plus grande importance a haute fréquence), comme on le remarque sur les différentes
figures. Il existe deux manieres alors d’augmenter la différence que I'on note sur la Figure
(2.4) proche du seuil d’absorption, c’est-a-dire ou1 I’absorption optique devient finie. Une
est d’augmenter simplement «, 1’autre est d’augmenter le dopage, donc er (sans interaction
électron-électron, on a une fréquence de seuil Weeyi) = 2|€F|).

Il existe plusieurs effets a prendre en compte dans la réponse optique que nous allons
découpler les uns des autres pour plus de clarté. La premiere chose a remarquer, comme noté

3. Nous avons précisé ici la notation k pour insister que cette symétrie concerne uniquement un noeud de
Weyl isolé.
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Ficure 2.3 Absorption optique interbande pour le noeud T = 1 pour une dispersion parfai-
tement linéaire avec interactions électron-électron écrantées. Par définition, ag(w)
représente I’absorption optique sans interaction coulombienne, indiquée par la
fenétre située dans le coin en haut a gauche. De plus la fréquence wy représente
la fréquence pour le cas sans interaction au dela de laquelle I’absorption optique
devient linéaire en fonction de la fréquence. La self-énergie a pour conséquence
de déplacer vers les plus hautes fréquences le seuil d’absorption optique. Nous
remarquons que, pour le cas d’une dispersion parfaitement linéaire, les deux
spectres optiques en réponse a une lumiére RCP et LCP sont identiques.

dans la figure 2.3 est que le terme de self-énergie renormalise le gap optique et donc induit
un déplacement du seuil d’absorption vis a vis du cas sans interaction. La présence de termes
non linéaires introduit une anisotropie de cette self-énergie en k, et donc une renormalisation
anisotrope du gap en k. Cette anisotropie affecte alors différemment les réponses RCP et
LCP, bien que la self-énergie soit indépendante du moment angulaire m. La figure 2.3 nous
apprend que les interactions électron-électron ne créent pas de différence entre polarisations
circulaires gauche et droite. S’il on ne considere que I'existence du terme &, les résultats sont
particulierement parlants. Sans interactions coulombiennes, la présence seule du terme « ne
conduit a aucune différence entre les deux types de réponses optiques. Cependant, I’ajout
de ces interactions introduit une différence au niveau du seuil d’absorption.

De maniere encore plus étonnante, la différence entre LCP et RCP n’est pas reliée a une
différence entre les énergies propres pour les excitons de valeur propre m et —m, contraire-
ment au cas bidimensionnel [28], mais uniquement a une différence de dépendance en kH et
k, des fonctions d'ondes des paires électrons-trous de moment angulaires +m. Ces fonctions

d’ondes électrons-trous possedent des zéros (aussi appelés noeuds), a des valeurs bien
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précises dans le plan (kH’ k), qui dépendent de la valeur de m. Ces noeuds ne dépendent
pas des propriétés microscopiques de notre modele a basse énergie ou des interactions
électron-électron. Cela nous permet alors de les relier cet effet a des propriétés topologiques.
De plus, le moment angulaire m donne lieu a une vorticité des fonctions d’'ondes autour des
noeuds de Weyl, en raison du facteur exp(im¢) qui dépend du signe du moment angulaire.
Toutes ces considérations sont développées dans I'annexe A.

Pour terminer, nous discutons de 'effet du terme . Ce dernier a essentiellement pour
but de créer une séparation de plus en plus grande pour le spectre optique entre la lumiere
LCP et RCP au dela du seuil d’absorption, au fur et a mesure que la fréquence augmente. On
remarque que cet effet est aussi présent dans le cas sans interactions, comme on le voit dans
la fenétre de la figure 2.4. L'effet simultané des interactions ainsi que des deux termes non
linéaires a pour conséquence une différence d’intensité d’absorption au seuil d’absorption
entre les réponses LCP et RCP pour un méme noeud. A plus haute fréquence, les courbes
LCP et RCP se croisent et on observe un changement de la polarisation dont I’amplitude
d’absorption est la plus forte. Par exemple, concentrons nous sur le noeud 7 = 1 de la figure
2.4, on voit au seuil d’absorption que la lumiere RCP est plus absorbée que LCP. Cet effet
s’inverse a plus haute fréquence ott LCP est désormais absorbée avec plus d’intensité que

RCP. Ce dernier effet n’est pas présent si on considere seulement le terme a.

2.3.2 Comparaison des spectres optiques pour les différents noeuds

Notre compréhension de 1’absorption optique est maintenant faite pour un noeud de
Weyl isolé. 11 faut alors se poser la question du comportement de cette derniére pour un

systéme réel, c’est-a-dire avec plusieurs noeuds de Weyl reliés par différentes symétries.

Considérons premiérement 1’absorption des noeuds T = 1 et 2 dont le spectre optique
pour les polarisations lumineuses RCP et LCP est représenté sur la figure 2.4. Ces noeuds

sont reliés par un miroir dans notre modéle minimal.

Dans le cas de deux noeuds reliés par une symétrie miroir, on a automatiquement que
les deux spectres pour une polarisation donnée sont identiques si la lumiére se propage
perpendiculairement au plan du miroir. Nous verrons cela plus en détail dans la section
24.2.

Ensuite nous nous intéressons au cas de deux noeuds reliés par une symétrie par
renversement du temps, c’est-a-dire les noeuds T = 1 et 3 (le résultat est identique pour la
paire T = 2 et 4), dont le spectre optique pour les polarisations LCP et RCP est représenté

sur la figure 2.5.
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FicurEe 2.4 Absorption optique interbande sous illumination d"une lumiére polarisée cir-
culairement droite (RCP) et gauche (LCP) en fonction de la fréquence pour les
noeuds T = 1 et 2 (reliés par une symétrie miroir) avec des termes non linéaires
dans la dispersion («|eg|/v = 0.075 et Bler|/v* = 0.02). Les noeuds reliés par
une symétrie miroir absorbent la lumiére polarisée droite (ou gauche) avec la
méme amplitude. La fenétre dans le graphique représente I’absorption optique
sans interaction coulombienne pour le noeud T = 1.

Pour ce cas, il n’est pas surprenant de voir que le spectre optique du noeud 1 pour
une lumiere polarisée circulairement droite est identique au spectre du noeud 3 pour une
lumiere polarisée circulairement gauche. Cette propriété est reliée au fait que ces deux
noeuds sont reliés par la symétrie de renversement du temps. Dans un semimétal de Weyl
qui ne brise pas cette symétrie, le spectre total de I’absorption (soit la somme sur tous les
noeuds) doit étre identique pour une lumiére LCP et RCP, ce qui est le cas ici. On voit que
pour des fréquences au niveau du seuil d’absorption, pour une lumiere RCP, I’absorption
du noeud 1 est plus importante (de quelques pourcents ici) par rapport a celle du noeud
3. Ce phénomene est inversé si I'on change la polarisation de la lumiére. On a ici un effet
appelé polarisation de vallée optique [61], qui est relié a une absorption optique différente dans
I'espace des k pour une polarisation lumineuse définie. Nos deux "vallées" sont les paires
de noeuds de Weyl T = (1,2) et T = (3,4). Nous expliciterons largement ce phénomeéne

dans la section 2.4.
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FicurEe 2.5 Absorption optique interbande sous illumination d’une lumiére polarisée cir-
culairement droite (RCP) et gauche (LCP) en fonction de la fréquence pour les
noeuds T = 1 et 3 (reliés par la symétrie de renversement du temps) avec des
termes non linéaires dans la dispersion (a|er|/v = 0.075 et B|er|/v? = 0.02). Le
spectre optique du noeud T = 1 sous illumination de lumiere polarisée gauche
est identique au spectre optique du noeud 7 = 3 sous illumination de lumiére
polarisée droite. Ceci est une conséquence de la symétrie par renversement du
temps dans le systéme.

2.3.3 Dépendance du cutoff ultraviolet

Il nous faut a présent disserter sur l'importance du cutoff ultraviolet dans notre modele.
Ce cutoff en énergie est nécessaire pour s’assurer que la dispersion linéaire a basse énergie
est valide. Dans notre cas, le role du cutoff est aussi de s’assurer que les termes non linéaires

sont petits par rapport aux termes linéaires.

On observe sur la figure 2.6 que la séparation des courbes LCP et RCP au niveau du

seuil d’absorption est sensible a notre valeur du cutoff (en unités de I'énergie de Fermi),

variant de quelques pourcents pour A = 6|er|, a plus de 10% pour A = 16|er|. La premiére
chose que l'on peut remarquer est que la renormalisation du gap optique est fortement

dépendante du cutoff.

Au sujet de la self-énergie, on peut dire que plus le cutoff est grand, plus I'intégrale en k’
(voir I'équation (2.41)) va se faire sur un grand nombre de valeurs, et donc la renormalisation
de la vitesse de Fermi va étre plus grande (cette image est plus pertinente dans le cas
linéaire mais reste qualitativement équivalente avec des termes non linéaires). En raison
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FicurEe 2.6 Dépendance de 'absorption optique interbande pour trois valeurs de A, le cutoff
ultraviolet de notre modéle, pour alep|/v = 0.075 et Blep|/v* = 0.02. Plus le
cutoff est grand, plus la différence entre la réponse optique a une lumiére RCP et
LCP devient importante. Cependant, pour toute valeur de A, une différence entre
les deux polarisations de la lumiére est observée. Par exemple, pour A = 6|er|,
la différence pour 1’absorption optique entre les deux polarisations de la lumiere
au niveau du seuil d’absorption optique est d’environ 5%.

de la renormalisation de la vitesse de Fermi, le gap optique est renormalisé également.
Considérons un spectre optique pour une polarisation lumineuse donnée, comme on le
voit sur la figure 2.3. Si I'on compare le cas avec et sans interactions électron-électron, un
déplacement de la fréquence du seuil d’absorption est observable lorsque des interactions
sont présentes. Il nous faut ensuite considérer I’augmentation de la séparation entre les
courbes indexées LCP et RCP. On a vu dans la section 2.3.1 que la self-énergie introduit une
anisotropie dans la renormalisation du gap en raison des termes non linéaires. Combiné au
fait précédent, on comprend que, parce que la renormalisation gap est anisotrope et, de plus
en plus grande & mesure que 'on augmente A, I'écart entre les deux types de polarisation

augmente au niveau du seuil d’absorption.

On conclue ici que notre modele a basse énergie se doit d’avoir un cutoff en énergie pour
rester valide. Cependant il faut garder en téte que le cutoff influe de maniere quantitative sur

les résultats via la self-énergie mais non de maniere qualitative.
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2.4  Polarisation de vallée optique

2.4.1 Origine de la polarisation de vallée en présence d'interaction coulombienne

Nous avons vu précédemment que dans un systeme avec plusieurs noeuds de Weyl, ce
qui est le cas dans la nature, il existe un moyen d’avoir une intensité d’absorption différente
pour les différents noeuds. L'existence de termes non linéaires brise la symétrie anti-unitaire a
basse énergie (autour d"'un méme noeud de Weyl), ce qui permet une levée de dégénérescence
pour un méme noeud de Weyl de la réponse optique a une lumiére polarisée circulairement
droite et gauche. Dans le cas d'un semimétal de Weyl brisant la symétrie d’inversion spatiale,
nous avons vu (c.f. figure 2.5) que les noeuds de Weyl T = 1 et 3 n‘ont pas le méme spectre
optique pour une polarisation lumineuse donnée. Ces considérations sont résumées dans la
figure 2.7 ot, pour une lumiére RCP, les noeuds 1 et 2 absorbent plus de lumiére au niveau
du seuil d’absorption que les noeuds 3 et 4. Cet effet est parfaitement inversé si la lumiere
change de polarisation pour LCP, conséquence de la symétrie par renversement du temps.

Cet effet est une polarisation de vallée de paire de noeuds.

(@) (b)

LCP

Ficure 2.7 Représentation schématique de la polarisation de vallée optique induite par la
lumiére dans un semimétal de Weyl avec symétries de renversement du temps et
miroir. On consideére ici la situation ot la lumiere se propage perpendiculairement
au miroir. Les noeuds de Weyl sont indiqués par les chiffres de 1 & 4 et leur chiralité
par le signe entre parentheses. La taille des cercles représente I’amplitude de
I"absorption optique proche du seuil d’absorption pour chaque noeud. Le point I
indique ici le point invariant par symétrie par renversement du temps. Les noeuds
1 et 3 sont reliés par symétrie d’inversion temporelle qui préserve la chiralité.

Il nous faut aussi préciser, ce qui peut étre vu sur les figures précédentes, que cette
polarisation de vallée est partielle, c’est-a-dire que les noeuds 1 et 2 ont une intensité d’ab-
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sorption seulement de quelques pourcents plus élevée que les noeuds 3 et 4, pour une
lumiére polarisée droite, au niveau du seuil d’absorption. Si 1’'on mesure I’absorption op-
tique d'un systeme, on observera la somme de 1’absorption optique de tous les noeuds,
donc I’absorption optique totale. Des différences aussi faibles entre les spectres telles que
les notres seront donc "noyées" dans la sommation et semblent alors difficiles & détecter en

mesurant 1’absorption optique totale.

Le cas d'un semimétal de Weyl qui brise intrinséquement la symétrie par renversement
du temps mais préserve la symétrie par inversion est aussi étudié. Dans ce cas, on s’aide
des hamiltoniens a basse énergie présentés dans le tableau 2.2 afin de calculer ’absorption
optique pour chacun des noeuds. Pour ce systéme précis, tous les noeuds absorbent avec
la méme intensité une lumiere polarisée donnée, comme représenté sur les schémas de la
figure 2.8. On a ici un cas typique de dichroisme circulaire [84], c’est-a-dire o1 la lumiére
RCP a une intensité d’absorption différente (ici, supérieure) par rapport a la lumiere LCP. Un
tel type de dichroisme peut alors vérifier expérimentalement si un systeme brise la symétrie

par renversement du temps.

(@) z z (b) z z
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Ficure 2.8 Représentation schématique de la polarisation de vallée optique induite par
la lumiere dans un semimétal de Weyl avec symétries d’inversion spatiale et
miroir. Les noeuds de Weyl sont indiqués par les chiffres de 1 a 4 et leur chiralité
par le signe entre parentheses. La taille des cercles représente ’amplitude de
I'absorption optique proche du seuil d’absorption pour chaque noeud. Le point I
indique ici le point invariant par symétrie d’inversion spatiale. Les noeuds 1 et 3
sont reliés par symétrie d’inversion spatiale qui change le signe de la chiralité du
noeud.

Cependant, seul un semimétal de Weyl qui brise uniquement la symétrie d’inversion
spatiale permet une polarisation de vallée non triviale. L'ajout de termes non linéaires dans
la dispersion est un outil d’étude formidable étant donné qu’il permet de relier le caractere
topologique des paires électrons-trous a la polarisation de vallée proche du seuil d’absorp-

tion de maniére similaire au cas bidimensionnel [28,31]. Nous avons malheureusement
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TasLE 2.3 Hamiltoniens a basse énergie de notre modele & quatre noeuds pour des cones
inclinés dans le cas d"un semimétal de Weyl avec symétrie par renversement du
temps. Les noeuds indexés par T = 1 et 2 sont reliés par un miroir perpendiculaire
a z. Les noeuds T = 3 et 4 sont les partenaires par renversement du temps des
noeuds 1 et 2 respectivement.

Noeuds T=1 T=2 T= T=4

hT(k) <UF/ ty, tyl tz) (_UPI_tXI _ty/ tz) (UF/ _tXI_tyI _tz> <_UF/ ty, tl/_tz)

vu qu'une mesure expérimentale via I’absorption ou la conductivité optique n’est pas a
I'ordre du jour compte tenu de la faible amplitude de cette derniére. Pour pouvoir observer,
potentiellement, cette polarisation de vallée, il nous faut un écart plus grand entre les absorp-
tions des deux polarisations lumineuses. Une telle caractéristique est possible a 1'aide d"une
inclinaison du cone de Weyl dans une certaine direction. Comme on 1’a vu dans la section
1.1, les noeuds de Weyl apparaissant a des points arbitraires de la zone de Brillouin, aucune
symétrie ne contraint la dispersion linéaire autour d’un noeud de Weyl, la dispersion peut
alors étre "inclinée" dans n'importe quelle direction avec un vecteur d’inclinaison (tilt en
anglais) que nous noterons t et qui apparait dans le hamiltonien & basse énergie comme un
terme linéaire en k. En négligeant alors les termes non linéaires, on peut écrire par exemple

un hamiltonien pour le noeud T = 1 comme
he—1(k) = hogk - tog + hork - o, (2.91)

ol le vecteur d’inclinaison est sans dimension. On se concentre ici sur des semimétaux de
t
de Weyl de type I1[85,86]. De plus, on peut appliquer les différentes opérations de symétries

Weyl de type I, c’est-a-dire avec |t| < 1. L'autre régime, ou |t| > 1, concerne les semimétaux

de maniere similaire a celle du tableau 2.1 afin de trouver les différents hamiltoniens a basse
énergie des différents noeuds pour le cas d'un semimétal de Weyl qui préserve la symétrie
par renversement du temps, comme montré sur la figure 2.9 pour les énergies propres. Le
cas du cone incliné est encore plus simple que le cas que nous avons étudié en détail pour ce
chapitre, étant donné que les opérations de symétrie se résument aux résultats du tableau
2.3.

En utilisant les résultats de ce tableau, on peut, avec un formalisme équivalent a celui
développé plus haut, obtenir I’absorption optique pour les différents noeuds avec un vecteur

d’inclinaison. Nous négligerons pour le moment les interactions électron-électron.

Les résultats présentés dans la figure 2.10 sont pour un modéle de semimétal de Weyl en
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k,

Frcure 2.9 Dispersion électronique selon k, pour les différents noeuds de Weyl en utilisant le
hamiltonien de 1'équation (2.91) et le tableau 2.3. Les noeuds ont été déplacés sur
'axe k, pour plus de lisibilité. Les dispersions en bleu représentent les noeuds de
chiralité x = +1 et en orange les noeuds de chiralité x = —1. La ligne horizontale
noire représente le niveau de Fermi du systéme. Les fleches rouges représentent
la transition possible de plus faible énergie, soit le gap optique du systéme. On
voit en effet que les gaps optiques sont égaux pour les différents noeuds, ce qui
donne lieu a une polarisation de vallée partielle seulement.

absence d’interactions électron-électron, et dans le cas de cones inclinés. La présence d'une
inclinaison des noeuds, contrairement aux termes non linéaires dans la dispersion, permet
une polarisation de vallée, toujours partielle, mais bien plus importante que dans le cas
avec des termes non linéaires. Cela est essentiellement une conséquence de la brisure de la
symétrie anti-unitaire a basse énergie, autour d’'un méme noeud, que nous avons mentionné.
Nous pouvons caractériser qualitativement la polarisation de vallée par "l'amplitude” de la
brisure de la symétrie anti-unitaire a basse énergie, soit par 1'inclinaison des cones, soit par les
termes non linéaires. De plus, la présence d"une inclinaison est plus facile a appréhender dans
notre modeéle minimal grace a I’existence de plusieurs calculs ab initio servant a caractériser le
vecteur d’inclinaison dans la structure de bandes a basse énergie [42,87]. Nous pouvons donc
nous référer a des publications qui donnent quantitativement des valeurs pour l'inclinaison
des cones dans différentes directions de la zone de Brillouin, contrairement aux termes non

linéaires.
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Ficure 2.10 Absorption optique pour une lumiere polarisée circulairement droite en fonction
de la fréquence, en unités de 1'énergie de Fermi, pour les différents noeuds dans
le modéle décrit dans le tableau 2.3. Le vecteur d’inclinaison mentionné plus
tot est égala t = (0.2,0,0.4), et la lumiére incidente est polarisée circulairement
dans le plan (x, y) et donc se propage selon z. Dans ce cas, les noeuds T = 1 et 2
ont le méme spectre optique, représenté par la courbe bleue. Le spectre optique
des noeuds T = 3 et 4, également identique, est représenté par les points jaunes.
Nous n’avons pas ici pris en compte les interactions coulombiennes étant donné
que nous désirons uniquement caractériser la polarisation de vallée.

2.4.2 Configurations pour la polarisation de vallée

Nous avons caractérisé I’absorption optique, a basse énergie, d’'un semimétal de Weyl
invariant par symétrie de renversement du temps. Nous avons trouvé qu'une polarisation de
vallée partielle existe, dans le cas de noeuds de Weyl avec des termes non linéaires dans la
dispersion ou bien de noeuds de Weyl inclinés. Dans le premier cas, la polarisation de vallée
auniveau du seuil d’absorption a pu étre reliée a la présence conjointe de termes non linéaires
et d’interactions coulombiennes. Dans le second cas, la seule présence d'une inclinaison
des cones brise la symétrie anti-unitaire a basse énergie dépendant de 'amplitude de ce
dernier, ce qui permet une polarisation de vallée partielle plus importante. Cependant, nous
n’avons considéré ici qu'une seule configuration pouvant étre réalisée expérimentalement,
c’est-a-dire, avec une lumiere polarisée circulairement dans le plan (x, y) et se propageant
selon z (donc perpendiculairement au plan du miroir de notre modéle minimal).

Certaines propriétés de symétrie doivent étre considérées dans un cas réel. Par exemple
si la lumiere se propage parallelement ou perpendiculairement a notre plan du miroir. Ces
deux cas sont les cas les plus simples. Si la lumiere se propage perpendiculairement au plan du

miroir, alors nous pouvons dire que la symétrie miroir est préservée dans le cristal car, sous
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cette opération de symétrie, le vecteur de polarisation de la lumiére reste invariant, étant
donné que ce dernier se transforme comme un moment angulaire. En revanche la symétrie
par renversement du temps change une lumiere RCP en LCP, donc le spectre optique du
noeud T = 3 pour une lumiere RCP doit étre identique au spectre optique du noeud 7 =1
pour une lumiére LCP. On note cela aycp—1(w) = arcpr—3(w), ce qui correspond a la
polarisation de vallée montrée jusqu’a présent, et indiquée par la premiére ligne du tableau
24.

Dans le cas d"une lumiere se propageant parallélement au miroir, la symétrie du miroir est
brisée étant donné que le miroir va changer une lumiere RCP en LCP, de la méme fagon qu'un
moment angulaire paralléle a un miroir change de direction. Cette fois, les noeuds reliés par
un miroir n’auront pas le méme spectre optique, on écrit alors aycp r—1(w) = arcp,r=2(w).
En revanche la symétrie miroir fois renversement du temps notée M & 7 est préservée dans
ce cas (on inverse deux fois la polarisation, ce qui équivaut a dire que cette opération de
symétrie est identique a 1'identité), ce qui explique que les noeuds T = 1 et 4 ont le méme
spectre optique, comme indiqué a la deuxiéme ligne du tableau 2.4, étant donné que ces

noeuds sont reliés par le symétrie M @ T.

Pour finir, nous devons évoquer le cas général ot1 la lumiére se propage ni parallélement,
ni perpendiculairement & un axe de symétrie, ce qui est le cas représenté dans la figure
2.11. Dans ce cas, plus aucune restriction de symétrie ne relie les spectres optiques des
différents noeuds et il existe une polarisation de noeuds partielle, oii chacun des noeuds a
une intensité d’absorption différente. Cependant, il n’existe pas de polarisation de vallée
chirale, c’est-a-dire que 1’absorption optique totale des noeuds de chiralité positive est
égale a I’absorption optique totale des noeuds de chiralité négative, donc il n’existe pas
de polarisation de vallée impliquant une chiralité nette. Cela se traduit par la relation

tr—1 (W) + ar=3(w) = ar=(w) + ar—4(w) qui est valide pour toute fréquence.

On a dans cette section pris en compte le cas de noeuds de Weyl inclinés a basse énergie,
mais les résultats du tableau 2.4 ne dépendent que des symétries du modeéle minimal, et
par extension du cristal. On rappelle que le réle de l'inclinaison des cones ou des termes
non linéaires est de briser la symétrie effective anti-unitaire a basse énergie, afin que la
dégénérescence entre lumiere circulairement polarisée gauche et droite pour un noeud de

Weyl soit levée.

En général, ces termes sont toujours permis a basse énergie pour un noeud de Weyl et
dans un semimétal de Weyl préservant la symétrie par renversement du temps contenant
des miroirs, on a montré qu'une polarisation de vallée partielle peut exister. En raison du fait

que les gaps optiques sont identiques pour tous les noeuds, comme indiqué sur la figure
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FicurEe 2.11 Absorption optique résolue en noeud pour une lumiére polarisée droite sans
considérer les interactions électron-électron. Le vecteur d’inclinaison pour le
noeud 7 = 1 estégalat = (0.2,0,0.4) et le vecteur d’onde de la lumiere q fait
un angle de 77/6 avec I'axe z (I’axe normal au miroir). Dans cette configuration,
parce que q nest ni parallele ni perpendiculaire au plan du miroir, tous les
noeuds ont un spectre optique différent.

2.9, cette polarisation de vallée ne peut qu’étre partielle et ce, peu importe la configuration

expérimentale en question.

Plusieurs questions restent alors en suspens : Peut-on détecter une polarisation de vallée
expérimentalement avec des sondes optiques ? La polarisation de vallée peut elle étre totale
voire chirale, c’est-a-dire qu'un seul noeud absorbe de la lumiére ? Peut-on relier la topologie
des noeuds de Weyl a la polarisation de vallée ? Nous répondrons dans le chapitre suivant
a ces questions en ajoutant un ingrédient a notre modéle : un champ magnétique externe.

2.5 Résumé du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons présenté une théorie de I’absorption optique pour un
semimétal de Weyl en se concentrant sur la dispersion a basse énergie. Nous avons étudié le
cas des termes non linéaires dans la dispersion en présence d’interactions de Coulomb mais

aussi le cas de cones de Weyl inclinés.

Notre prédiction principale en utilisant ce formalisme est que 1’absorption optique

interbande résolue en noeud pour une lumiére RCP ou LCP sont différentes. Cet effet
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TasLE 2.4 Polarisation de vallée optique dans un semimétal de Weyl avec symétrie de ren-
versement du temps avec des cones de Weyl inclinés. Le noeud de Weyl T = 1 a
un vecteur d’inclinaison noté t, qui peut avoir ses trois composantes non nulles, et
la lumiére polarisée circulairement a un vecteur d’onde noté q. La notation (1, m)
indique que les noeuds T = n et m absorbent la lumiére avec une intensité égale.

Configuration Polarisation de vallée
q L miroir (1,2) # (3,4) partielle
q || miroir (1,4) # (2,3) partielle

q A, |f miroir 1 # 2 # 3 # 4 partielle

provient de la brisure de la symétrie anti-unitaire a basse énergie par l'inclinaison des cones,

ou les termes non linéaires, et donne lieu a la polarisation de vallée partielle.

Dans le cadre du modéle avec des termes non linéaires et en présence d’interactions de
Coulomb, nous avons relié cet effet a une valeur non nulle de la courbure de Berry moyennée
sur la surface de Fermi, ce qui constitue un phénomene qui émerge par la présence conjointe
d’une topologie non triviale et de corrélations électroniques (faibles) dans un semimétal de
Weyl.

Ces propriétés sont également corroborées par un modele analytique ot I'on considére
les interactions de Coulomb comme purement locales (voir Annexe A). Cela nous permet
d’affirmer que les paires électrons-trous sont liées de maniere exponentiellement faible
proche du seuil d’absorption et donc s’hybrident fortement avec les électrons libres. Ces
paires, ou excitons de Mahan, sont en revanche associées a la nature topologique du semi-
métal parce que leur fonction d’onde posséde des noeuds (ou des zéros) avec une vorticité
non nulle. Les regles de sélection optiques imposent alors que la lumiere LCP ou RCP est
absorbée par des paires électrons-trous de vorticité opposée, ce qui est en partie responsable
de la polarisation de vallée.

De plus, nous avons étudié différentes configurations pour la direction de propagation
de la lumiére par rapport au plan du miroir de notre modéle afin de prédire quelle type
de polarisation de vallée pouvait étre obtenue, ce qui peut étre étendu pour de véritables
matériaux abritant des noeuds de Weyl a basse énergie.

Cependant, un résultat décevant est que cette polarisation de vallée n’est que partielle
et de surcroit, tres faible dans le cas des termes non linéaires dans la dispersion comparés a

des études de transport dans le bismuth [55] ou en optique dans le disulfure de molybdéne
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[61]. En présence d’une inclinaison des noeuds, la polarisation de vallée peut devenir
plus significative mais reste difficile a détecter si l’'on considere 1’absorption optique totale.
Comme nous le verrons au prochain chapitre, une fagon d’augmenter significativement la
polarisation de vallée est de briser la symétrie de renversement du temps par le biais d'un

champ magnétique.



Chapitre 3

Absorption optique dans un semimétal de
Weyl avec interaction coulombienne sous fort

champ magnétique

Dans ce chapitre, nous étudierons le modele d'un semimétal de Weyl avec symétrie
par renversement du temps qui permet la polarisation de vallée introduite au chapitre
précédent. On ajoutera ici un ingrédient supplémentaire : un fort champ magnétique
externe. Ce dernier donne lieu a des niveaux de Landau particuliers que nous expliciterons.
Puis nous calculerons avec les états et énergies propres modifiées par le champ magnétique la
conductivité optique résolue en noeud du systeme, toujours en considérant des interactions
électron-électron a longue portée que nous traiterons avec I'approximation dite GRPA
(Generalized Random Phase Approximation en anglais). Nous verrons comment les différents
parametres du systeme (inclinaison du cone, champ magnétique, niveau de Fermi, constante
diélectrique) influent la polarisation de vallée, qui dans ce cas est compléte. Cela correspond
a une plage en fréquence o1 un sous ensemble de noeuds absorbe la totalité de la lumiére
incidente. On verra que la polarisation de vallée peut étre chirale dans certains cas, lorsqu'un
seul type de chiralité est impliqué dans ’absorption. Enfin nous verrons qu'’il est possible
de détecter cette derniere via la conductivité optique totale mais aussi via certaines mesures
de transport.

Les travaux présents dans ce chapitre ont fait I'objet d"un article [88].

63
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3.1 Hamiltonien sous fort champ magnétique

Notre point de départ est le hamiltonien général a deux bandes que nous avons écrit a la
section 1.1. Nous allons nous concentrer ici au hamiltonien pour le noeud T = 1, uniquement
avec un vecteur d’inclinaison, et en négligeant les termes non linéaires, qui sont étudiés

séparément dans I’annexe C.

3.1.1 Electrons libres et structure de bandes : niveaux de Landau

Dans cette section, nous nous intéresserons a I’ajout d"un fort champ magnétique externe
statique et uniforme a notre modele via le couplage minimal k — k +eA /7, ol A est le
potentiel vecteur qui obéita B = V x A, ce qui donne

Iy (k n %A) —C, (k + %A) 00 + de <k + %A) 0. 3.1)
On choisit par la suite une jauge particuliere pour le potentiel vecteur, la jauge de Landau,
A = (0,Bx,0) avec B = Bz. On prend ici le champ magnétique selon z, on verra par la
suite qu’on peut le prendre dans une direction quelconque. La substitution présente dans
I’équation (3.1) est un cas particulier du couplage minimal, qui s’effectue directement sur les
gradients [89]. Pour les besoins du modele ici, nous allons écrire les états propres et énergies
propres dans une configuration particuliére, c’est-a-dire t || B || z. Cette configuration
a l'avantage de permettre un calcul analytique simple des états et énergies propres du
hamiltonien de I'équation (3.1). Ce dernier s’écrit

he (k+ £A) = hopkots + fop (ko + TLos + 0y, (3.2)

avec IT = (I, I1;) = (ky, ky + eBx/1h). Contrairement au chapitre 2, il faut ici considérer
k comme un opérateur, étant donné que le commutateur entre I, et I'l, est non nul, alors

qu’on avait précédemment [k, k,] = 0. On peut alors calculer ce commutateur

. . eB eB, . .
[T, I1,] = [=iV,, =iV, + ?x] = ?[—1Vx,x] = —i—. (3.3)

En raison de ce commutateur non nul, on perd l'invariance par translation selon x, ce qui
change fondamentalement la nature physique du probléme. Au lieu des bandes d’énergies
du probléme sans champ magnétique, on peut ici définir des opérateurs d’échelle a partir



65

des opérateurs de moment généralisés

5
V2

+_ s

V2

avec /g = \/Ti/eB la longueur magnétique. Les opérateurs d’échelles vérifient [a,a"] = 1
.].

a =2 (I, - il1,), (3.4)

a (I, + i11,) , (3.5)

ainsi que a’a = 7, ot 71 est 'opérateur nombre qui obéit a 71|n) = n|n) avec n € IN.

Suivant ces considérations, on sait que notre hamiltonien est de la forme

e tk, + k; %a
he(k+ —A) = hor ? . (3.6)

h
\ga* tk, —k,

On suppose alors des solutions de la forme

etkez [t hyn—1)x (1)

VL, ’

Ok M) x (1)

IIIn,X,kz (1‘) =

(3.7)

avec u, . et v, des fonctions a déterminer qui dépendent du modéle microscopique. Dans
le cas d’'un noeud de Weyl avec une dispersion parfaitement linéaire, on a

, 1 k.
Uy, = —isgn(n)x 5 (1 +sgn(n)> , (3.8)

\/ K2+ 2|n|/ 0%
1 k;
Upk, = 5 1—sgn(n)y———— |- (3.9)
\/ K2 +2|n|/ 63

De plus, r = (x,y) représente la position dans les plans perpendiculaires a la direction du

champ magnétique. On définit [90] :

_i\nl
hi x (1) = \/%q)n(x — X) exp <—i2y> , (3.10)

ott X = —k, /3 est le centre d’orbite cyclotron et @}/ (x — X) les fonctions propres de l'oscil-
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lateur harmonique quantique en une dimension qui s’écrivent

1Yt x—X (x — X)?
(””(X_X)_<n£§> mH< o >EXP (‘2@) G1D

ot H,(x) sont les polynomes d’Hermite. Les opérateurs d’échelles obéissent quant a eux a

ahy (1) = 3/ [l (x), (3.12)
a hyyy x (1) = /|1 + 1y x (1), (3.13)

qui sont les relations usuelles de 1'oscillateur harmonique quantique.

Plusieurs choses sont a remarquer. Une premiére est que 'invariance par translation
dans la direction z est conservée (de maniére générale, on dit que I'invariance par translation
est conservée dans la direction parallele au champ magnétique), comme l'indique le facteur
exp (ik.z) dans 1'équation (3.7). Donc k; est un bon nombre quantique pour indexer les états
et énergies propres. Mentionnons aussi que l'invariance par translation selon la direction y
est aussi conservée comme on peut le remarquer via I’équation (3.10). Ensuite, il se trouve
que les énergies propres ne dépendent pas de l'indice du centre d’orbite X (relié¢ a k)
mais uniquement des indices 7 et k., ce qui implique qu’il existe une dégénérescence des
niveaux d’énergies en X. Cela est relié a ce que 'on nomme la dégénérescence macroscopique
des niveaux de Landau [47], étant donné que 1’'on peut mettre un nombre macroscopique

d’électrons dans un méme état. Cette dégénérescence s’écrit

Lk, S
¢ 2702 27l

(3.14)

ott L; est la longueur du systéme dans la direction i € {x,y,z}. La surface S en question est
toujours perpendiculaire a la direction du champ magnétique externe (dans notre cas on a
choisi B = Bz).

On peut alors écrire les énergies propres dans le cas d"une inclinaison du céne paralléle

au champ externe avec I’équation aux valeurs propres habituelle h|¥) = E|Y¥), ce qui nous

_ / 2|n|v?
Ey(l;_ollk)z = hoptk, + sgn(n)hy [ v2k2 + ’Z%[UF (3.15)

E,(qiz(),lk)z = hort,k, — hork,, (3.16)

permet de trouver :

pour le noeud T = 1 et ot sgn(n) est la fonction signe. L'équation (3.15) représente les



67

niveaux de Landau de la bande de conduction (n > 0) et valence (n < 0). L'équation (3.16)
représente un niveau de Landau special, qui est dit chiral car sa dispersion est seulement
dans une direction et fixée par la chiralité du noeud de Weyl (et la direction du champ).
La dispersion de ce niveau est donc reliée a la nature topologique des fermions de Weyl.

D’ailleurs, le spineur pour le niveau de Landau chiral est spécial également : il s’écrit

eikzz 0

‘PO,X,kZ (1‘) = \/Tiz hOX(r) ’ (317)

ou seule une composante du spineur est non nulle. Notons qu’inverser la direction du champ

magnétique inverse les composantes "up" et "down" des spineurs.

Jusqu’a présent, uniquement le cas d"une inclinaison paralléle au champ magnétique
a été considéré, surtout a des fins pédagogiques. On a vu cependant qu'une inclinaison
du cone de Weyl parallele au champ était simple a prendre en compte, et ceci en raison de
l'invariance par translation dans la direction z. En effet, parce que t || B ne comprend qu'un
terme proportionnel a k;, alors les fonctions d’ondes ne changent pas du cas non incliné.
Cependant, pour le cas ot on considere un vecteur d’inclinaison quelconque, ce qui est le
cas de noeuds de Weyl dans des systemes réels, la résolution est bien plus subtile. Il existe
cependant une approche analytique permettant de trouver les énergies et états propres [86].

On écrit ici les niveaux de Landau pour une inclinaison arbitraire :

(t=1) _ h 2|n|v2

Enpo, = Toetky + sgn(n) vEkt + i (3.18)
(t=1) _ hop

Eumor, = Mortyky = ==k, (3.19)

oukj=k- B est le vecteur d’onde dans la direction paralléle au champ magnétique, qui
peut étre quelconque, de méme | = t- Bety = (1— |t x B])"!/2. Le facteur v a pour
conséquence de rapprocher les niveaux de Landau entre eux a mesure que la composante
du vecteur d’inclinaison perpendiculaire au champ magnétique augmente, étant donné que
7 est toujours supérieur ou égal a 1. A titre d’exemple, on a représenté sur la figure 3.1 deux
configurations "principales”, une pour t L B, l'autre pour t || B. On rappelle également que
les opérations de symétrie nécessaires pour trouver les niveaux de Landau pour les autres

noeuds sont résumées au tableau 2.3.

Tout au long de ce chapitre, nous omettrons la présence d’un terme Zeeman du type

B - 0 dans notre hamiltonien a basse énergie pour deux raisons. Premiérement, dans notre
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En(hve/fB)
En(hvr/¢B)

Ficure 3.1 Energie en fonction du vecteur d’onde paralléle au champ magnétique. Les dif-
férents noeuds ont été déplacés sur 'axe k| pour plus de lisibilité. Les courbes
en bleu représentent les niveaux de Landau en bande de conduction et valence
et ceux en pointillés les niveaux chiraux. La ligne horizontale noire représente
le niveau de Fermi. Deux configurations sont représentées : a gauche, le champ
magnétique est orienté perpendiculairement au vecteur d’inclinaison, donc les
gaps optiques pour les différents noeuds sont tous égaux (indiqué par les fleches
verticales noires). A droite, I'inclinaison est paralléle au champ magnétique. On
remarque alors que les noeuds reliés par la symétrie de renversement du temps
ont des gaps optiques différents comme indiqué par les fleches verticales noires
qui représentent schématiquement la transition optique n = 0 — 1.

modeéle jouet, un tel terme déplace les noeuds de Weyl en k, et peut étre absorbé par une
redéfinition du vecteur d’onde. Deuxiemement, il contribue a un déplacement en énergie
de tous les noeuds d’un facteur t - B, qui peut étre absorbé par une redéfinition du potentiel

chimique.

I1 convient également de préciser qu'une solution numérique est envisageable pour le
cas d"une inclinaison quelconque pour obtenir les valeurs et vecteurs propres, qui consiste a
résoudre le cas sans inclinaison, puis a diagonaliser la partie avec l'inclinaison du noeud

sur la base du cas sans inclinaison.

3.1.2 Conductivité optique en fort champ magnétique et avec interaction coulombienne

Aprés ajout du champ magnétique externe, le dernier élément a inclure est l'interaction
coulombienne. De maniére similaire au cas sans champ magnétique, on inclut cette derniere

via l'interaction densité-densité pour les électrons

Hore = 33 Y V(@)p(@p(~a) 3.20)
q
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ot V représente le volume du systeme, V(q) = ¢?/(epexq?) et p(q) la transformée de
Fourier de 'opérateur densité.

On veut ensuite écrire la conductivité optique, en présence d’interactions coulombiennes,
sous un fort champ magnétique externe donnant lieu a une quantification de Landau. La
stratégie est la suivante : nous allons considérer une équation du mouvement pour la
fonction de corrélation a deux particules, ce qui est le cas des fonctions de réponses pour la
réponse linéaire (conductivité, susceptibilité, ...) de maniere générale. Cependant il nous faut
faire des approximations en présence d’interactions électron-électron étant donné que le
probleme est insoluble dans le cas le plus général. On procéde alors a une approximation qui
consiste a ne garder que deux contributions, dites de Hartree et de Fock, pour la self-énergie
du propagateur électronique (ou fonction de Green a une particule) puis d’obtenir une
équation (matricielle) pour la fonction de Green a deux particules. Cette approximation est
appelée GRPA [91,92] . Cette derniere est une extension de la plus célebre approximation
RPA (Random Phase Approximation en anglais) qui ne consiste a garder que la contribution de
Hartree, qui donne lieu au le phénoméne d’écrantage dans les métaux [93]. Contrairement
a la RPA, la GRPA nous permet de capturer les corrections excitoniques, et donc d’avoir
une meilleure description de la conductivité optique interbande. L'étape suivante est de
considérer notre systeme d’intérét de niveaux de Landau et d"utiliser cette base pour décrire
tous nos propagateurs, puis d’écrire les fonctions de réponse d’intérét dans cette méme base.
Ce procédé fastidieux est décrit dans I’annexe B. Cette approximation est tres populaire
dans le cas des gaz d’électrons bidimensionnels en fort champ magnétique externe [94], c’est
pourquoi nous I’appliquons ici. Dorénavant, le parametre qui décrit la force de I'interaction
coulombienne pour nos fermions de Weyl est €. Plus ce dernier augmente, plus le terme
d’interaction coulombienne sera petit par rapport a I’échelle d’énergie cinétique typique de
notre probléme (fivr /¢p). Nous traiterons de son effet dans la section 3.2.4.

On rappelle, d"apres les équations (1.27) et (1.36), que la partie réelle de la conductivité

est reliée a la partie imaginaire de la fonction de corrélation courant-courant retardée par

I R ,
Re [0y (w)] = ~ lim - [X"Zf(q w)], (321)

oua, B € {x,y,z} et qet w correspondent respectivement au vecteur d’onde et a la fré-
quence du photon incident. On prend la limite q — 0 afin d’obtenir la conductivité optique,
cependant nous allons traiter par la suite différentes directions du vecteur d’onde q. Cela
est relié au fait que le potentiel vecteur (de la lumiere) est orienté perpendiculairement
a la direction de propagation, donc changer q peut étre vu comme une modification de

la polarisation de 'onde lumineuse dans notre modele, de maniere semblable a ce que
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I'on a écrit pour le tableau 2.4. De plus, comme pour le cas sans champ magnétique, on
va ici étudier la conductivité optique de chaque noeud séparément, ce qui est une bonne
approximation si 'on néglige la diffusion d’électrons d"un noeud de Weyl a un autre par

interaction coulombienne ou par des impuretés. On écrit alors oy5(w) = Yor 0ap(w, T).

A partir de maintenant, nous allons nous concentrer sur deux types de réponses spéci-
fiques pour la lumiere : des réponses optiques pour une lumiere polarisée circulairement
droite (RCP) et gauche (LCP). Si l'on consideére le cas q || 2 alors, on a pour chaque noeud

oLcp(w) = oax (W) — iny(w)r (3.22)

orep (W) = Oxx(w) + iny(w). (3.23)

En absence d’interactions, la conductivité optique en champ magnétique présente aussi
des régles de sélection bien connues pour un semimétal de Weyl [95]. Ces régles imposent
des transitions optiques possibles entre les différents niveaux de Landau. Dans la confi-
guration donnée précédemment, on les trouve en calculant les éléments de matrice de
l'opérateur courant en seconde quantification a q = 0. Ce dernier s’écrit, pour une compo-
santea € {x,y,z} :

Az]kz,nzkz(qJ- = O) = <ll)”1/kz|j“|lpn2/kz>’ (324)
ou
.|| —1)
[nk.) = , (3.25)
Onk.||1])
et Sh
Jo = =54 % Ot ta00. (3.26)
14

Ici, j, est 'opérateur courant en premiere quantification qui est défini par la dérivée partielle
du hamiltonien par rapport au potentiel vecteur du champ électromagnétique de la lumiere.
Apres couplage minimal, on a que l'opérateur courant est directement proportionnel aux
matrices de Pauli (sans inclinaison des cones), étant donné que notre hamiltonien est linéaire
en k. Ensuite [, ;) est le spineur provenant de I'équation (3.7). En considérant le vecteur
d’onde du photon égal a zéro, cela implique que les fonctions &, x (r) peuvent étre remplacées
par |n), états propres de l'oscillateur harmonique quantique en une dimension. Par exemple,
s’il n’y a aucune inclinaison selon x, on a pour j, le régles de sélection : [ny| = |n1| + 1 et

|na| = |n1| — 1, ot ny est le niveau final et 11 le niveau initial. On peut expliciter cela en
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mentionnant quelques transitions :

0—-1 —-1—0
152 152 (3.27)

23 2—=3

Pour le cas des réponses LCP et RCP, on peut calculer ces regles de sélection de la méme

maniere, et on trouve :

LCP RCP

120 0-1
(3.28)

—2—=1 -1—=2
-3=2 —-2=3

Il nous faut alors noter que ces regles de sélection sont identiques pour les cas avec ou sans
interactions coulombiennes. Bien que les interactions entre les électrons puissent coupler
différents niveaux de Landau entre eux, nous considérons uniquement le cas ot la fonction
de réponse associée a une transition optique n’est couplée qu’a elle méme. Cette discussion
a lieu dans I’annexe B.

Enfin, nous insistons sur certaines symétries qui sont indépendantes des interactions
électron-électron dans notre systéme. Nous avons vu a la section 2.4 les différentes symétries
reliant ’absorption optique dans les différents noeuds. Les mémes arguments sont valides
dans le cas de la conductivité optique, par exemple, les réponses LCP et RCP sont reliées

par la symétrie de renversement du temps : pour des noeuds isolés, on a

orcp(w, T) = orep,—B(w, T), (3.29)

ou T représente le partenaire par renversement du temps du noeud 7. Dans un systéme avec
symétrie de renversement du temps, on trouve opcp,g(w) = orcp,—p(w) pour la conductivité
optique totale.
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3.2 Conductivité optique interbande pour un semimétal de Weyl avec une

inclinaison des cones paralléle au champ

On présente dans cette section les résultats de la conductivité optique selon les différentes
variables du probléme, comme l'inclinaison des noeuds, le champ magnétique et la constante
diélectrique. On se concentre ici sur la conductivité optique interbande a température nulle.
Nous allons étudier pour le moment le cas B || t || q, oi1 q est le vecteur d’onde de la lumiére
qui est perpendiculaire au miroir.

Sauf mention contraire, tous les résultats numériques présents dans cette section ont
pour paramétres t = (0,0,0.5), B = 20T etB || t || q, €x = 25, 0F = 3 x 10°m.s ! et
u = hop/lp ~ 34meV. Ces derniéres valeurs se veulent (relativement) réalistes quant
aux matériaux existants [21,27,42,87]. Le delta de Dirac présent dans 1’expression pour
la conductivité optique a été numériquement substitué par une lorentzienne de largeur a
mi-hauteur 7 = 2meV [28]. Les détails techniques de ce calcul sont présentés a la fin de

I’annexe B.

3.2.1 Noeud de Weyl isolé

Tout d’abord, on étudie la conductivité optique interbande a basse énergie résolue
en noeud, c’est-a-dire pour chaque noeud de Weyl séparément. Ce calcul est fait pour
les différents noeuds et les relations de symétrie du tableau 2.3 donnent les différents
hamiltoniens a basse énergie. Ce résultat est représenté a la figure 3.2.

On se concentre sur une fenétre a basse énergie ot seuls les niveaux de Landau a basse
énergie contribuent (n € [—3, 3]). Chaque pic dans la partie réelle de la conductivité optique
correspond a une transition entre deux niveaux de Landau. Cette courbe est caractéristique
d’un systéme de niveaux de Landau et on retrouve des similarités avec le cas bidimensionnel
[96]. En absence de champ magnétique, la conductivité optique est linéaire en fréquence a
basse fréquence. On retrouve cette tendance en champ magnétique également. Cet effet est
visible pour des champs magnétiques faibles ou modérés ou bien si ’on dispose d"une plus
grande plage en fréquence [95].

Le résultat principal de la figure 3.2 repose sur le fait que les noeuds T = 1 et 2 absorbent
la lumiere polarisée droite a plus basse fréquence que les noeuds T = 3 et 4 au niveau du
seuil d’absorption uniquement. Dans ce cas précis, le niveau de Fermi ne croise que le niveau

de Landau chiral et non les niveaux de Landau massifs, et donc les gaps optiques pour les
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Ficure 3.2 Conductivité optique a basse énergie résolue en noeud avec interactions de Cou-
lomb sous fort champ magnétique externe sous illumination de lumiére RCP.
La courbe composée de triangles représente les noeuds T = 1,2 et la courbe de
cercles leurs partenaires de renversement du temps, les noeuds T = 3,4. Chaque
pic représente une transition possible entre deux niveaux de Landau, qui sont
indiqués sur la figure. Comme mentionné a la figure 3.1, les noeuds reliés par
renversement ont dans cette configuration des gaps optiques différents, ce qui est
dénoté ici par I'écart Aw entre les seuils d’absorption de ces mémes noeuds, pour
la transition 0 — 1.

transitions impliquant uniquement des niveaux de Landau non chiraux sont identiques pour
tous les noeuds. Ceci explique que les pics reliés aux transitions n’impliquant pas le niveau
chiral sont situés aux mémes fréquences. L'écart en fréquence de l'activation optique des
noeuds reliés par symétrie par renversement du temps est noté Aw, et est directement reliée
a la polarisation de vallée que nous avons mentionnée dans le cas sans champ magnétique.
L'on peut voir cependant que dans ce cas, cette derniére est bien plus importante que dans
le cas sans champ magnétique. On dira alors qu’elle est compléte, puisque sur une certaine
plage de fréquence, seul un ensemble réduit de noeuds absorbe la lumiére. Ce phénomene
peut étre compris dans le cas sans interaction par une différence de gaps optiques pour les
noeuds reliés par symétrie de reversement du temps, comme montré sur la figure 3.1.

Nous n’avons mentionné que la conductivité optique RCP, mais nous pouvons commen-
ter briévement ce qui se passe pour des photons LCP. Le champ magnétique brise globalement
la symétrie de renversement du temps du systeme. Pour le cas sans champ magnétique, cette
symétrie était conservée, et on avait alors orcp(w, T) = orep(w, T). Ce résultat nest plus
valide a présent, comme on 1’a montré avec 1'équation (3.29). La symétrie de renversement
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du temps étant brisée, les lumiéres LCP et RCP ne sont pas absorbées de la méme fagon par
le systéme (ce qu’on appelle le dichroisme circulaire). Etant donné que la lumiére LCP a
des regles de sélection différentes pour les transitions entre les niveaux de Landau, ce sera
cette fois les noeuds T = 3,4 qui absorberont la lumiére avant les noeuds T = 1,2. Aussi,
Aw prendra une valeur différente dans ce cas et le seuil d’absorption sera déplacé vers les
plus hautes fréquences.

3.2.2 Effet de l'inclinaison des cénes

Dans notre modele, I'inclinaison du noeud est le parametre qui brise la symétrie de
renversement du temps effective a basse énergie, comme on I’a vu sans champ magnétique
dans la section 2.4. La différence du gap optique entre les noeuds 1 et 3 (reliés par symétrie

de renversement du temps) provient de l'inclinaison paralléle a la direction du champ

magnétique.
4
®3.5¢
5 37
225+
g L
= 2r
3 L
=15F
Sé L
o 11
205"
O i l' 1 N 1 N 1
0 0.05 0.1 0.15
hw(eV)

Ficure 3.3 Conductivité optique totale , c’est-a-dire la somme de la contribution de chaque
noeud, en fonction de la fréquence pour une lumiere RCP. Les différentes courbes
représentent trois valeurs de vecteur d’inclinaison : en bleu t, = 0.1, en vert
t, = 0.3 et en violet t, = 0.5. Les transitions permises sont indiquées au-dessus
de chaque pic.

On observe que, plus l'inclinaison du cone est grande, plus la séparation entre le pic
de la transition 0 — 1 pour les noeuds T = 1,2 et T = 3,4 est importante. Si I'inclinaison
est trop faible, alors la somme des contributions des différents noeuds ne conduit qu’a un

seul pic, étant donné que la symétrie anti-unitaire a basse énergie n’est que faiblement brisée.



75

Dans ce cas, une largeur a mi-hauteur de lorentzienne correspondant a 7 = 2meV rend

invisible tout dédoublement entre les pics de la transition 0 — 1.

Sans inclinaison des noeuds et pour un potentiel chimique non nul, les réponses LCP et
RCP seront différentes pour chaque noeud. Cependant, la combinaison de la symétrie de
renversement du temps dans le modéle, en plus de la symétrie anti-unitaire a basse énergie
implique que la réponse RCP sera la méme pour tous les noeuds. D’ot1 la nécessité d"une
inclinaison des cones pour avoir le double pic, en plus du champ magnétique. L'apparition
du double pic pour la transition 0 — 1 dans la conductivité optique totale est la manifestation

observable de Aw, dont on donnera une définition mathématique par la suite.

3.2.3 Effet du champ magnétique et du potentiel chimique

Une autre variable du probleme est le champ magnétique. Alors que I'inclinaison des
cOnes est intrinseque au semimétal de Weyl, le champ magnétique lui peut étre modifié
expérimentalement. Tout d’abord, nous devons calculer la dépendance du potentiel chimique
en fonction du champ magnétique. Cette dépendance est connue pour un semimétal de
Weyl [97].
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Ficure 3.4 Dépendance du potentiel chimique en champ magnétique. On fixe le potentiel
chimique p = 50 meV a un champ magnétique de B = 0.5 T. On demande ensuite
que le nombre de particules reste constant dans le systeme.

A faible champ, le potentiel chimique oscille autour de sa valeur sans champ magnétique.

Ceci est di a deux phénomenes en compétition. Premierement, plus le champ augmente,
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plus I'on peut mettre d’électrons dans un niveau de Landau. Deuxiemement, plus le champ
augmente, plus les niveaux de Landau se séparent en énergie, car iivr/{p augmente, et
donc sont déplacés au dessus du potentiel chimique. Dés que le premier niveau en bande
de conduction (ou valence si le potentiel chimique sans champ magnétique est situé en
bande de valence) passe au dessus du potentiel chimique, alors il ne reste que le niveau de
Landau chiral qui ne disperse pas en fonction du champ magnétique. Dans ce cas, plus le
champ magnétique augmente, plus la dégénérescence macroscopique du niveau de Landau
chiral augmente, plus on peut mettre d’électrons dans ce niveau. A fort champ, le potentiel

chimique décroit de maniere asymptotique en 1/ B afin de garder le nombre d’électrons fixe.

B=10T
1+ = B=105T

Re[ogrcp(w)](arb. units)

0 005 01 015
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Ficure 3.5 Conductivité optique totale en fonction de la fréquence pour une lumiere RCP. Les
différentes courbes représentent la conductivité optique pour différentes valeurs
de champ magnétique. Seules les transitions impliquant les niveaux n € [—3, 3]
sont montrées ici. On a choisi y = fivp /¢ pour B = 10T.

Armés de notre connaissance de la fonction y(B), il nous est désormais plus facile
de comprendre la figure 3.5. On a choisi de fixer le potentiel chimique juste en-dessous
du premier niveau de Landau en bande de conduction a B = 10T. Ce choix permet de
maximiser la séparation entre les pics des différents noeuds pour la transition 0 — 1. En
effet, étant donné que l'inclinaison du cone comprend un terme linéaire en kH, si le potentiel
chimique croise exactement k| = 0, alors les gaps optiques pour tous les noeuds seront
égaux. On sait que plus le champ magnétique augmente, plus le potentiel chimique tend vers
u — 0. Ceci explique pourquoi, a mesure que B augmente, le dédoublement et 'amplitude
des pics reliés a la transition 0 — 1 est de plus en plus réduite, ce qui se voit si I’'on compare
la courbe a B = 10T et 30 T. Pour toutes les autres transitions, on a vu que plus le champ
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magnétique augmente, plus la séparation entre les niveaux de Landau augmente également
(typiquement fior / £g o v/B). Cela explique I'éloignement respectif des pics pour toutes les
autres transitions n'impliquant pas le niveau de Landau chiral.

3.2.4 Effet de la constante diélectrique

La constante diélectrique est le marqueur des interactions électron-€électron dans notre
systéme. Pour des semimétaux de Weyl comme TaAs, cette derniére est fortement anisotrope
10N a €sx ~ 900 dans la direction [100] et € ~ 35 dans la direction [001] [21]. On peut
alors avoir, en fonction de la direction de propagation de 1'onde lumineuse et du champ
magnétique, soit un comportement d’électrons libres (e ~ 900) ou alors faiblement en

interaction (€. =~ 35).
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Ficure 3.6 Conductivité optique totale en fonction de la fréquence pour une lumiére RCP. Les
différentes courbes représentent différentes valeurs de la constante diélectrique.
Plus cette derniere est faible, plus les interactions de Coulomb a longue portée
sont importantes dans notre systéme. A mesure que €« diminue, le dédoublement
des pics de la transition 0 — 1 devient plus marquée. On a choisi ici t, = 0.3,
B=20T,vr =3x10°m.s~ ! et u = hvp/lp.

La figure 3.6 montre la dépendance de la conductivité optique en fonction de différentes
valeurs de la constante diélectrique. Pour € = 100, on a un comportement treés proche de
celui que l'on trouve pour des électrons libres. A mesure que €« diminue, de nouvelles
caractéristiques apparaissent. Premiérement, I’amplitude des pics pour les différentes tran-

sitions augmente. Cet effet est encore plus marqué pour les pics impliquant le niveau de
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Landau chiral. Plus les interactions coulombiennes sont fortes, plus le dédoublement du pic
correspondant a la transition 0 — 1 apparait de maniere évidente. Deuxiemement, 1'effet
des corrélations électroniques se remarque aussi sur les autres pics. Pour €., = 15 (qui est
une valeur tres faible), les pics impliquant les transitions autres que le niveau chiral sont
déplacés a basse fréquence. Un second pic, plus faible en amplitude, est présent proche de la
valeur attendue sans interactions. On peut voir sur la figure 3.6, pour €, = 15, ce deuxiéme
pic (proche du pic principal mais avec une amplitude bien inférieure), a fiw ~ 0.12eV. Cet
effet est un pur effet des interactions électroniques qui induit un pic type magnéto-exciton
[94,98], c’est-a-dire une paire électron-trou liée par l'interaction coulombienne sous champ
magnétique fort.

Les interactions de Coulomb ne sont pas nécessaires pour avoir cette séparation de pics
de la transition 0 — 1, étant donné que 'on a vu que cela peut étre relié a la différence
des gaps optiques a potentiel chimique non nul en présence d'une inclinaison des cones.
Les interactions électron-électron ont alors pour principal effet d’augmenter 'amplitude de
ces transitions, mais ne change pas la valeur en fréquence de la séparation entre les deux
transitions 0 — 1. Un effet observable remarquable est que le parametre empirique Aw que
I'on a défini a la figure 3.2 est (relativement) indépendant de la valeur de €.

Par la suite, on considérera uniquement le cas sans interactions pour donner une expres-
sion analytique de Aw et traiter les différentes configurations du probléme. La présence ou

non d’interactions de Coulomb ne modifie pas qualitativement notre discussion.

3.3 Polarisation de vallée compléte sous fort champ magnétique

Leffet des différents parametres du probléme est désormais connu et l'on va ici se
concentrer sur l'origine et la description qualitative de la séparation entre les transitions
0 — 1 des différents noeuds. Cette séparation est reliée a la polarisation de vallée comme
on le verra. Dans le cas en fort champ magnétique, la polarisation de vallée est compléte. De
maniere similaire au cas sans champ magnétique, on étudiera les différentes configurations
possibles pour le champ magnétique et la direction de propagation de la lumiere. Enfin, on
discutera de 1’application possible a des semimétaux de Weyl de la famille de TaAs.



79
3.3.1 Deétection optique de la polarisation de vallée compléte

Le cas sans champ magnétique n'offre malheureusement pas de signature évidente dans
I"absorption optique totale pour la polarisation de vallée, qui n’était que partielle. Dans le
cas avec champ magnétique, nous avons une polarisation de vallée complete de paires de
noeuds proche du seuil d’absorption, ce qui est visible sur la figure 3.2. On remarque que
sur une plage de fréquence de ~ 15meV, seuls les noeuds T = 1 et 2 absorbent la lumiere.
Cet intervalle Aw sur lequel uniquement un ensemble limité de noeuds absorbe la totalité

des photons incidents représente la polarisation de vallée compléte de paires de noeuds.

Il nous faut également insister sur la nature topologique de cette polarisation de vallée.
En effet, seules les transitions impliquant le niveau de Landau chiral jouent un réle dans
cette derniére. Cela provient du fait que le niveau zéro disperse de maniére unidirectionnelle
et ce, proportionnellement a la chiralité du noeud de Weyl. En raison de cette dispersion,
le potentiel chimique ne croise le niveau chiral que pour une seule valeur notée k’ﬁ. Cette
intersection étant unique, cela implique une différence de gap optique pour les différents
noeuds. Cet effet conduit a une levée de dégénérescence de la transition 0 — 1 et a un
dédoublement du pic de cette transition provenant de différents noeuds (de maniere plus
générale, cela pourrait étre une transition 0 — |n| ou —|n| — 0). Cette signature optique
est la manifestation principale de la polarisation de vallée compléte dans le cadre de ce
chapitre. De plus, on relie la plage de fréquence (au niveau du seuil) Aw, réminiscent de cette
polarisation de vallée, a I'écart entre les pics. Malheureusement, en regardant un spectre
d’absorption optique total d’un semimétal de Weyl a basse énergie, on ne peut pas affirmer
quel noeud absorbe a plus basse fréquence; c’est quelque chose que nous devons montrer a

priori.
Pour ce faire, on peut définir la polarisation de vallée comme

_ Re[oj(w,T=1)] — Re [o7(w, T = 3)]
"~ Re[oi(w,T=1)]+ Re [0;(w, T =3)]”

VP;(w) (3.30)
ot i = {LCP,RCP}. Avec cette formule, on voit que si les réponses optiques pour les
noeuds reliés par renversement du temps sont identiques, on a que VP(w) = 0. Cependant,
si uniquement le noeud 1 absorbe et non le noeud 3, alors VP(w) = 1. Si on change la
polarisation de RCP a LCP, alors VP(w) = —1, dans une autre plage de fréquence, pour un
champ magnétique fixe. En revanche, en gardant la polarisation de 'onde lumineuse fixe,
mais en changeant B — —B, alors cette fois VP = 1, pour une autre plage de fréquence. On
a représenté cette fonction pour divers cas sur la figure 3.7. Pour la plage de fréquence ot la
polarisation de vallée est égale a 1 (en valeur absolue), on dit que la polarisation de vallée
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est complete. Cet intervalle correspond a notre définition de Aw.

B=10T

VPrcp(w)
©
(@)]
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©
o
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Ficure 3.7 Polarisation de vallée complete en fonction de la fréquence dans un semimétal de
Weyl avec interactions de Coulomb. La configuration et les parametres sont iden-
tiques a ceux de la figure 3.2. La figure de gauche représente différentes courbes
de la polarisation de vallée pour diverses valeurs de vecteur d’inclinaison. La
figure de droite représente 1’évolution de la polarisation de vallée pour plusieurs
valeurs du champ magnétique; a mesure que le potentiel chimique tend vers zéro,
la plage de fréquence de la polarisation de vallée se restreint.

La lumiere polarisée linéairement pouvant étre vue comme une superposition cohérente
de lumiére RCP et LCP, il existe également une polarisation de vallée non nulle dans ce cas.
Cela peut se comprendre par une activation des régles de sélection provenant a la fois de
LCP et RCP.

Une expression de Aw est alors nécessaire pour expliquer, au moins qualitativement, le
comportement des divers parameétres étudiés auparavant et donner une intuition qualitative
des phénomeénes. On rappelle ici que I’'on procéde a un calcul sans prendre en compte les
interactions de Coulomb mais uniquement les différences de gaps optiques. On définit alors

hAw = h|Awr—1 — Awr—3],

= [(En=1,,0=1 = En=o v=1) = (En=1k;,7=3 = En=okj ,v=3) | (3.31)

Si l'on considere que le potentiel chimique ne croise que les niveaux de Landau chiraux,

alors on peut relier ce dernier a kﬁ , et kﬁ 5 vecteurs d’onde que croise le potentiel chimique

respectivement pour les niveaux de Landau chiraux des noeuds T = 1 et T = 3. On peut
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donc définir, dans le cas d"une inclinaison quelconque

R
11— h?}p(l — ,Yt”)/ (332)
R T4

k“r3 - hop(1 + ’)’t”) ’ (333)

Cela nous permet de trouver une expression analytique pour Aw :

2uyt 21202 2 21202 2
hAw:‘ il +\/ i —\/ Tt

- 1-— ’)/ztﬁ ’)/36% (1 — ’)’tH)Z ’}/35% (1 -+ ’)/tH)Z

. (3.34)

Cette expression montre que si y, B ou £ tendent vers zéro, alors Aw = 0, comme on l'avait

pressenti en étudiant les divers dépendances indépendemment les unes des autres.

Deux limites sont d’intérét ici, premiérement la limite ot £5' > u/(hor). Dans cette
limite, le premier terme de 1'équation (3.34) domine et 1Aw =~ 2|u~yt) /(1 — 'yztﬁ) |. Cette
limite est dite quantique, ou limite a fort champ, car le potentiel chimique ne croise que le
niveau chiral. Dans ce cas, Aw dépend indirectement du champ magnétique a travers le

potentiel chimique et on sait que si B — oo, y — 0 donc Aw = 0.

Lautre limite d’intérét est la limite a faible champ, c’est-a-dire pour {5 < i/ (hvr). Dans
ce cas, notre expression se réduit a Aw = 2€Bv%t” / (7*u). Pour cette limite, on peut négliger
la dépendance de y en B et considérer que le potentiel chimique est approximativement
constant. Ainsi, Aw a une dépendance linéaire en B et en f. On atteint alors le maximum de
Aw(B) pour Egl ~ u/(hvg) soit u ~ hop/lp, donc lorsque le potentiel chimique se trouve
proche du premier niveau de Landau en bande de conduction. On justifie alors a posteriori
notre choix de potentiel chimique pour nos diverses figures de la conductivité optique, étant
donné que c’est la valeur du potentiel chimique qui maximise la plage de fréquence de la
polarisation de vallée.

La dépendance trés particuliére de Aw en fonction du champ magnétique externe, en
raison de la nature topologique des niveaux de Landau chiraux, est alors la sonde principale
dela polarisation de vallée complete. L'étude récente des propriétés optiques des semimétaux
de Weyl en champ magnétique a récemment attiré beaucoup d’attention, en raison de la

nature spéciale du niveau de Landau chiral en champ magnétique [26,27].

Pour finir, nous notons que la polarisation de vallée prédite ici est fondamentalement
différente de celle pour les métaux de transitions dichalcogenes, ot les lumiéres RCP et
LCP sont absorbées par des vallées différentes, dti a des régles de sélection. Ces derniéres
permettent la détection de la polarisation via la photoluminescence (en regardant la polari-
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sation des photons émis) [61]. En outre, les gaps optiques des différentes vallées dans ces

matériaux sont tous égaux.

3.3.2 Configurations de la polarisation de vallée non chirale et chirale

Jusqu’a présent nous nous sommes concentrés sur un cas spécifique : lorsque le champ
magnétique est orienté parallelement a la direction de propagation de la lumiére et a 1'incli-
naison des noeuds, tous selon I’axe z, soit perpendiculairement au plan du miroir que nous

avons défini dans notre modéle.

Cependant les cones peuvent étre inclinés dans une direction quelconque, dépendant
du matériau [42,87]. Nous allons donc légerement changer d’approche ici en se plagant plus
pres des conditions réelles des matériaux étudiés et considérer le plan du miroir comme fixe
et perpendiculaire a ’axe z ainsi que considérer le vecteur d’'inclinaison comme quelconque.
Nous connaissons déja les différentes opérations de symétrie pour les diverses composantes

via le tableau 2.3.

Pour commencer, concentrons nous uniquement sur le comportement de la dispersion
des niveaux de Landau selon diverses configurations de champ magnétique, et également
sur le gap optique entre les niveaux de Landau n = 0 et 1 a potentiel chimique non nul,
la polarisation de vallée provenant de la spécificité de cette transition. On a présenté sur
la figure 3.1 le cas ou B est orienté perpendiculairement au miroir. Dans ce cas, les gaps
optiques sont identiques pour les noeuds T = 1,2 ainsi que pour T = 3,4, mais différents
pour les deux paires de noeuds. On peut associer cela a la brisure de symétrie par inversion
du temps étant donné que les gaps optiques pour les noeuds reliés par cette méme symétrie
ne sont plus équivalents. Si le champ magnétique est orienté parallélement au miroir, alors
la symétrie miroir est brisée. Cela se comprend par le fait que le champ magnétique est un
pseudo-vecteur est donc change de signe par symétrie miroir sl est parallele a ce dernier.
Puisqu’un vrai champ magnétique externe ne change évidemment pas de signe par symétrie
miroir dans un cristal, dans ce cas, on dit que cette symétrie est brisée dans cette configuration.
Il s’ensuit que les gaps optiques pour les noeuds reliés par un miroir ne sont plus égaux, mais
il se trouve qu'une symétrie est préservée, la symétrie M x T (miroir fois renversement
du temps). En effet, sous l'effet combiné des symétries M et T, le champ magnétique
change deux fois de signe et donc les gaps optiques pour les noeuds reliés par cette symétrie
sont identiques. Dans notre modele, il s’agit des paires T = 1,4 ainsi que T = 2,3. Pour
finir, si le champ magnétique est dans une direction arbitraire (c’est-a-dire ni paralléle
ni perpendiculaire au miroir, alors aucune symétrie n'empéche les gaps optiques d’étre

différents. Ces considérations sont résumées dans le tableau 3.1.
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TasLE 3.1 Gaps optiques pour les transitions interbande entre les niveaux de Landau impli-
quant le niveau chiral. Le semimétal de Weyl préserve la symétrie par inversion du
temps et posséde un plan miroir. Notre modéle comporte quatre cones de Weyl
inclinés. La notation (1, m) signifie que les noeuds n et m ont les mémes gaps
optiques. On suppose le vecteur d’inclinaison quelconque tout en gardant |t| < 1.

Configuration Symétrie préservée Gaps optiques

B | miroir miroir (1,2) # (3,4)

B || miroir  (miroir) x (renversement du temps) (1,4) # (2,3)

B |}, £ miroir aucune 1#£2#£3#4

Outre les gaps optiques, nous pouvons étudier avec la méme approche ce qui se passe
pour la polarisation de vallée pour les différentes configurations a notre disposition. Cette
fois-ci, il nous faut prendre en compte le vecteur d’'onde de la lumiere pour avoir une
théorie compléte des diverses configurations. Nous avons déja étudié longuement le cas
B || q L miroir. Pour cette configuration, il existe une polarisation de vallée compléte entre
les paires T = 1,2 et T = 3,4 avec une conductivité optique identique pour les noeuds reliés
par symétrie miroir. Notons que si 'on change simultanément le signe de B et de q, alors la

polarisation de vallée change de signe, c’est-a-dire qu’elle est déplacée de (1,2) a (3,4).

Ensuite, dans le cas ott B || q || miroir, les gaps optiques des noeuds reliés par la symétrie
MT sont identiques. Dans ce cas, la polarisation de vallée change de (1,2) a (1,4). Notons
que tant que la lumiére se propage colinéairement au champ magnétique, alors les noeuds
ayant les mémes gaps optiques ont le méme spectre optique.

Reste trois cas possibles. Premiérement pour un vecteur d’onde de la lumiére quelconque
mais pour B _L miroir, une polarisation de vallée complete existe toujours entre les noeuds
reliés par renversement du temps. Cependant, les noeuds reliés par symétrie miroir n’ont
plus les mémes régles de sélection optiques car q |/ B. Il existe alors une polarisation de
vallée partielle entre ces noeuds. Ces derniers commencent a absorber la lumiere a la méme

fréquence mais pas avec la méme intensité.

Deuxiémement, toujours en gardant q |/ B mais avec B || miroir, une polarisation de
vallée compléte entre les noeuds T = 1,4 et T = 2,3 existe. En revanche, pour la méme
raison que précédemment, les noeuds reliés par la symétrie M7 n’ont pas le méme spectre
optique, il existe alors une polarisation de vallée partielle entre ces noeuds.

Troisiémement, le cas ot le champ magnétique n’est ni parallele, ni perpendiculaire au
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TaBLE 3.2 Polarisation de vallée optique interbande sous champ magnétique externe B pour
un semimétal de Weyl avec symétrie de renversement du temps et un plan miroir. Le
vecteur d’onde de la lumiére polarisée circulairement est q. Le vecteur d’inclinaison
est toujours considéré comme quelconque. La notation (1, m) signifie que les
noeuds n et m absorbent la lumiére avec la méme intensité. La notation [n, m]
signifie en revanche que les noeuds n et m n’absorbent pas la lumiere avec la
méme intensité mais possédent des gaps optiques identiques conduisant a une
polarisation de vallée partielle. L'indication "compléte” signifie que la polarisation
de vallée est compléte pour une plage de fréquence finie.

Configuration Polarisation de vallée
B | miroir, q || B (1,2) # (3,4) complete
B | miroir, q |/ B [1,2] # [3,4] complete
B || miroir, q || B (1,4) # (2,3) complete
B || miroir, q [{ B [1,4] # [2,3] complete
B |/, £ miroir, V q 1 # 2 # 3 # 4 complete

plan du miroir. Tous les noeuds ont alors des gaps optiques différents (voir les équations
(3.19) et (3.18)). Il s’ensuit que 1"absorption optique pour les quatre noeuds est en principe
différente car toutes les symétries du cristal sont brisées. On a représenté sur la figure 3.8 ce
cas, en considérant q || B pour plus de simplicité numérique. Cette configuration particuliére
donne lieu a I'excitation optique d"un unique noeud de Weyl sur une certaine plage de
fréquence, on dit que I'on a une polarisation de vallée chirale. Toutes ces configurations ont
été rassemblées dans le tableau 3.2.

I existe un dernier cas tres particulier que nous devons mentionner, ot le champ magné-
tique est perpendiculaire au vecteur d’inclinaison pour tous les noeuds. Dans notre modéle,
cela est possible si les noeuds sont inclinés parallelement ou perpendiculairement au plan
du miroir. Dans ce cas, comme indiqué sur la figure 3.1, les gaps optiques pour tous les
noeuds sont identiques et donc la polarisation de vallée disparait. Cet effet est possible dans

de vrais matériaux comme nous le verrons dans la section suivante.

3.3.3 Application aux matériaux possédant des noeuds de Weyl & basse énergie

Jusqu’a présent, nous n’avons utilisé qu'un modele jouet de semimétal de Weyl a quatre
noeuds pour prédire une polarisation de vallée compléte d'origine topologique, car reliée a la

nature chirale du niveau de Landau zéro en fort champ magnétique. Nous avons prédit que la
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FicurE 3.8 Absorption optique interbande résolue en noeud pour un semimétal de Weyl a
quatre noeuds. Le champ magnétique est choisi colinéaire au vecteur d’inclinaison
pour le noeud 7 = 1 soit t = (0.25,0,0.43) et la lumiére se propage parallelement
au champ magnétique. On a choisi ici 4 = 0.2fivr/p et € = 0o (Systeme sans
interactions de Coulomb). Dans cette configuration, il y a une plage de fréquence
Aw = 0.13vr /{p ol seul le noeud T = 2 absorbe la lumiére. Cela correspond a
hAw >~ 3.5meV pour B = 20T et iAw ~ 5meV pour B = 40 T. Compte tenu la
configuration étudiée, de nouvelles transitions sont activées comme 0 — |n| et
—|n| = |n|.

mesure principale de cet effet est la séparation du pic venant des transitions interbandes entre
les niveaux de Landau 0 — |n| (ou —|n| — 0) dans le spectre de 1’absorption optique. Ce
modeéle jouet nous a permis de comprendre comment différentes configurations donnent lieu
a des polarisations de vallée impliquant différentes paires de noeuds, voire qu'un seul noeud.
Il nous faut désormais extrapoler ces résultats a des matériaux réels possédant des fermions
de Weyl a basse énergie en se concentrant sur les semimétaux non-centrosymétriques TaAs,
TaP, NbAs ainsi que NbP [18,42,87]. TaAs et TaP sont les plus prometteurs dans le cadre de
cette étude car 'approximation linéaire a basse énergie est valide sur une plus grande plage
de fréquence.

Cette famille de semimétaux de Weyl possede deux ensembles de noeuds de Weyl,
denotés W1, au nombre de 8, et W2, au nombre de 16. Les noeuds W1 sont situés dans le
plan k, = 0 et sont reliés par symétrie par renversement du temps ainsi que par un axe Cyg,,
ce qui les empéche d’étre inclinés dans la direction z. Au contraire, les noeuds W2 situés
dans des plans a k; fini, mais symétriques par rapport a k;, = 0 (8 pour k, > 0 et 8 pour
k, < 0), peuvent étre inclinés selon 'axe z.
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Cette différence fondamentale entre les noeuds W1 et W2 conduit a des différences
pour les spectres optiques lorsque B || q || 2. Dans cette configuration, toutes les symétries
miroirs M (qui sont paralléles au champ magnétique) ainsi que la symétrie de renverse-
ment du temps 7 sont brisées. En revanche le produit M7 ainsi que 1’axe de rotation Cy,
sont préservés. Cela implique que tous les noeuds W1 ont le méme spectre optique. Cela
n’est cependant pas vrai pour les noeuds W2 étant donné que les symétries préservées ne

connectent que 8 des 16 noeuds.

Il existe donc, en principe, un effet de polarisation de vallée d’octuplet de noeuds pour
les noeuds W2 dans ces matériaux, qui se manifesterait par le méme phénomene de dédou-
blement de la transition optique 0 — 1. Cette derniere est représentée schématiquement
a la figure 3.9. Il faut noter que, malgré le fait qu’il n’existe pas de polarisation de vallée
chirale, un résultat intéressant est 1’existence d"'un moment dipolaire non nul di a I'excitation
optique dans cette configuration, ot des électrons de chiralité +1 sont excités dans la partie

supérieure de la zone de Brillouin (k,; > 0) et des électrons de chiralité —1 dans la partie

inférieure.
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Ficure 3.9 Schéma de "absorption optique pour les noeuds W2 dans le matériau TaAs. Le
champ magnétique ainsi que la propagation de la lumiere sont selon l’axe z.
Le carré gris représente I'axe de rotation Cy, et les traits en pointillés les plans
des différents miroirs. La figure de gauche représente les noeuds localisés a
k; > 0 tandis que celle de droite ceux a k; < 0. Les cercles pleins représentent les
noeuds qui absorbent la lumiére dans un certain intervalle de fréquence tandis
que ceux vides n’absorbent pas, dans ce méme intervalle. Les cercles bleus et
rouges représentent les deux chiralités opposées.

On a également tracé sur la figure 3.10 la dépendance particuliere en champ magnétique
de cette polarisation de vallée a 1’aide de parametres issus de calculs de premiers principes
dans la formule analytique pour Aw (c.f. équation (3.34)). Une telle dépendance non triviale
pourrait en principe écarter toute autre origine d’une séparation de la transition 0 — |n| ou
—|n| — 0.



87

— = TaP ~T TSN
~
10+ TaAs// \\\\\ 1
3 ’
E !
25 Jr ]
< /
/
-I H H
Bop tane Bop s
O l QL,TE.}A l IQL,TP .
0 20 40
B(T)

Ficure 3.10 Dédoublement en fréquence de la transition 0 — 1 pour TaAs et —1 — 0 pour
TaP pour les noeuds de Weyl W2 en fonction du champ magnétique avec la
configuration B || q || 2. Les parametres choisis sont issus de calculs ab initio
de la référence [87] : pour TaAs on a 4 = 13meV (sans champ magnétique),
tH = 047, v = 3.0 x 10°m.s~ ! et v = 1.09; pour TaP, p = —21meV (sans

champ magnétique), t| = 0.5, vF = 2.77 x 10° m.s ! et 7 = 1.16. Les fleches re-
présentent approximativement 1’entrée dans la limite quantique donnée par Bgy,,
c’est-a-dire quand seul le niveau de Landau chiral croise le potentiel chimique.
On a approximativement Bgy, = 5T pour TaAs et 18 T pour TaP.

On rappelle aussi brievement qu’il existe intrinsequement une polarisation de vallée
entre les noeuds W1 et W2 dans les matériaux de la famille de TaAs. Cette derniere est triviale
parce qu’aucune symétrie ne relie ces noeuds, et ont donc des gaps optiques différents. De
plus, cette polarisation de vallée n’est pas controélable : les noeuds activés ne peuvent étre
changés en modifiant la configuration du champ magnétique et la direction de propagation

de la lumieére.

Des expériences récentes ont été réalisées sur des semimétaux de Weyl en fort champ
magnétique [26,27]. Parmi elles, des caractéristiques pouvant laisser penser qu'un tel dé-
doublement est présent existent, notamment dans la référence [26] qui mentionne un dédou-
blement impliquant le niveau de Landau chiral pour les noeuds W2 du matériaux NbP. Les
auteurs attribuent ce dédoublement & une différence de gaps optiques pour les transitions
0 =+ 1let —1 = 0 d’'un méme noeud de Weyl sous illumination de lumiere linéairement
polarisée. Afin de faire correspondre théoriquement cette séparation a leurs données, les
auteurs utilisent un facteur g ad hoc via un terme Zeeman censé modéliser la brisure de la

symétrie particule-trou dans leur systeme. En revanche, dans notre modele, ces transitions
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sont excitées séparément par une lumiere LCP et RCP. Il nous faut aussi rappeler que 1'incli-
naison des noeuds brise aussi la symétrie particule-trou, dans ce cadre, l'effet seul d'une
inclinaison des cones pourrait alors étre envisageable. De plus les auteurs montrent qu’au-
cun dédoublement n’a lieu pour les noeuds W1, ce que notre modéle explique également,

sans ajout de terme Zeeman.

Une autre possibilité mentionnée dans la section précédente, et que nous avons vu
réalisable via la figure 3.8, est 'émergence d'un polarisation de vallée chirale compleéte. Cela
est possible si le champ magnétique est orienté dans une direction quelconque, c’est-a-dire
ni parallelement, ni perpendiculairement & un axe de symétrie comme un plan de miroir ou
un axe de rotation. Cet effet a été évoqué comme pouvant donner lieu a un photocourant

sous fort champ magnétique appelé effet photogalvanique magnétique [99-101].

3.4 Reésumé du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons développé une théorie de I’absorption optique interbande
sous fort champ magnétique en incluant des interactions électrons-électrons dans 1’approxi-

mation GRPA (voir annexe B) pour un semimétal de Weyl avec des noeuds inclinés.

Le résultat principal repose sur le fait, qu’en champ magnétique externe fort, une polari-
sation de vallée compléte est possible en brisant la symétrie anti-unitaire a basse énergie, soit
par l'inclinaison des noeuds, soit par des termes non linéaires (voir annexe C). L'existence
d’"un champ magnétique externe réduit la symétrie du cristal et conduit donc a une polari-
sation de vallée entre des noeuds qui étaient équivalents par symétrie en absence de champ
externe. De plus, nous sommes parvenus a relier cette polarisation de vallée a la présence
du niveau de Landau chiral, ce qui associe intimement cette derniere a la nature topologique
des fermions de Weyl. Cela nous a permis de relier la plage de fréquence ot la polarisation
de vallée est non nulle a I’écart Aw des gaps optiques entre les niveaux n = 0 et 1 pour les

noeuds reliés par symétrie de renversement du temps.

Le comportement singulier de Aw en fonction du champ magnétique nous a permis
de comprendre que le potentiel chimique doit se trouver a I’entrée de la limite quantique,
c’est-a-dire lorsqu’il croise le niveau de Landau chiral mais proche du premier niveau de
Landau non chiral afin de maximiser la polarisation de vallée. Enfin une inclinaison des

cones selon la direction parallele au champ est également nécessaire.

Nous avons montré que la manifestation expérimentale la plus claire et simple repose
sur le dédoublement du pic associé a la transition optique 0 — 1 pour une lumiére RCP
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(ou —1 — 0 pour LCP) en champ magnétique fort. Les interactions électron-électron ont
tendance a accentuer I’amplitude des pics, particuliérement ceux associées a la transition 0 —
1. Cette séparation entre les pics correspond approximativement (au moins qualitativement)
a Aw et peut atteindre environ 15 meV dans les cas les plus optimistes.

Nous avons montré qu’une telle signature optique était possible et attendue dans les
semimétaux de Weyl brisant la symétrie d'inversion spatiale et semble cohérente avec des
mesures expérimentales [26,27]. Nous avons prédit, en se basant sur des calculs ab initio
que cette séparation pouvait étre de 'ordre de Aw = 5 — 10meV pour TaAs et TaP pour
des champ magnétiques raisonnables (B < 20T). Une telle séparation entre des pics est
détectable compte tenu de la résolution expérimentale actuelle [26,27,102,103].

Nous avons mentionné dans la section précédente que des mesures de transport, comme
l'effet photogalvanique magnétique, constituent des sondes possibles pour la polarisation
de vallée chirale que nous avons proposé. On peut se poser la question, qu’en est il pour une
polarisation de vallée compléte non chirale ? Peut-on détecter cette derniere via des mesures

de transport ? Nous tenterons de répondre a ces questions dans le prochain chapitre.



Chapitre 4

Theéorie dérive-diffusion des semimétaux de

Weyl sous fort champ magnétique

Dans ce chapitre, nous allons étendre nos résultats précédents sur la génération et la
détection de la polarisation de vallée compléte induite optiquement, a la possibilité de
détecter cette derniere par des mesures de transport. Nous utiliserons la théorie dérive-
diffusion qui décrit le comportement de nombreux dispositifs semiconducteurs, ot les
équations de van Roosbroeck [104] font office de cas d’école, puis on appliquera ce formalisme
a un semimétal de Weyl sous fort champ magnétique externe pour un sous ensemble de
niveaux de Landau. Ensuite nous présenterons des résultats analytiques, puis numériques,
pour le niveau de Landau chiral uniquement. Enfin, nous discuterons les équations générales

pour le sous-ensemble de niveaux de Landau d’intérét.

Le contenu de ce chapitre fait I'objet d"un travail en cours.

4.1 Motivation

Nous partons ici du résultat de la section précédente, c’est-a-dire que l'on sait déja
qu’'une polarisation de vallée compléte (chirale ou non chirale) est possible. Nous savons
également qu'une polarisation de vallée chirale est détectable en plagant un semimétal de
Weyl dans un circuit fermé sous illumination de lumiere circulairement polarisée, et en
mesurant le photocourant dii a I'effet magnéto-photogalvanique [99]. La question centrale
est alors : peut-on détecter la polarisation de vallée non chirale par le biais d"une mesure de

transport ?
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4.1.1 Détection électrique de la polarisation de vallée non chirale

Une caractéristique au moins peut étre expérimentalement déduite de la polarisation
de vallée non chirale : un dédoublement du pic relié a la transition entre le niveau de
Landau chiral et le premier niveau non chiral, pour une lumiere circulairement polarisée
droite. Dans la situation ot cette polarisation de vallée est chirale, c’est-a-dire lorsqu'un
seul noeud de Weyl est activé par une onde lumineuse, un courant lié a 'effet magnéto-
photogalvanique (magneto photogalvanic effect noté MPGE) peut étre généré dans un certain
intervalle en fréquence [99]. Ce dernier est une généralisation en champ magnétique de I'effet
photogalvanique circulaire ou CPGE [105]. Le CPGE consiste a une génération de courant
continu sous l'effet d"une lumiere circulairement polarisée (on parle alors de photocourant).
Lorsque la polarisation de cette lumiere change, la direction du courant change également.
Ceci est valide uniquement pour les matériaux gyrotropes, ce qui est le cas de nombreux
semimétaux de Weyl [77]. Dans les matériaux ot la symétrie par renversement du temps est
présente, une lumiere circulairement polarisée est le seul moyen d’injecter un photocourant.
Sil'on calcule le photocourant pour le CPGE d’un noeud de Weyl isolé, on trouve que ce
courant est directement relié a la chiralité du noeud, ce qui en fait un effet prometteur pour

exploiter les propriétés topologiques de ces matériaux [77,99].

Dans le cas o1 nous avons une polarisation de vallée compléte mais non chirale, deux
noeuds de chiralités opposées, reliés dans notre modele par un miroir, et le champ magné-
tique perpendiculaire a ce dernier, vont absorber la lumiere avec la méme intensité. Lorsque
nous sommes en champ magnétique fort, le courant est obligatoirement orienté parallele-
ment au champ magnétique, puisque la composante transverse du courant est supprimée a
cause de la quantification des orbites cyclotron [99,100]. On a alors j || B. Un tel scénario
nous empéche d’avoir une apparition d"un courant puisque ce dernier est un vecteur vrai (au
contraire d'un vecteur axial) et donc change de signe par une symétrie miroir. Deux noeuds
de chiralités opposées reliés par une symétrie miroir qui ont le méme spectre optique auront
alors une amplitude égale de courant magnéto-photogalvanique, mais opposée en signe.
Ceci se résume par

ja"OF o< xBu|EJ%, 4.1)

ou x = £1 est la chiralité du noeud, B, la composante & du champ magnétique externe et
E le champ électrique de la lumiére [99]. Le courant magnéto-photogalvanique total étant
donné par la somme des noeuds absorbant la lumiere, si deux noeuds de chiralités opposées

absorbent les photons avec la méme intensité, alors ce courant sera nul.

Nous allons alors mettre de c6té le courant vecteur pour l'instant et nous intéresser plutot
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au courant axial 1. Ce dernier est défini par par la différence des courants de noeuds de

chiralité opposées

courant vecteur : j = jy—11 +jy=—1, (4.2)

courant axial : j° = jy—11 — jy=-1, (4.3)

que l'on note j°, nomenclature héritée de la physique des hautes énergies. Il existe alors en
fort champ magnétique, dans la limite quantique, un courant axial a I’équilibre. A I'équilibre,
il existe un courant non nul pour chaque noeud, étant donné que le niveau de Landau chiral
sera toujours occupé. Ce courant axial conduit alors & un courant de vallée avec une chiralité
nette. Cependant, ce courant étant a I’équilibre, il ne donne pas lieu a un effet mesurable en
transport. Une telle problématique existe aussi pour les courants de spin a I'équilibre, et
n’est pas propre a notre cas précis [106]. Sous excitation lumineuse en revanche, il existe un
courant axial hors équilibre induit par la lumiére. Notre objectif est alors de déterminer si
ce dernier peut avoir une signature mesurable en transport, qui serait caractéristique de la

polarisation de vallée non chirale.

Il nous faut alors développer une théorie du transport pour notre systeme afin de
répondre a ce probleme. Nous allons choisir une approche qui a déja prouvé sa réussite dans
I’étude des dispositifs semiconducteurs [104,107-109], mais aussi des dispositifs a base de
spin [110-113] jusqu’a plus récemment pour un semimétal de Weyl [114]; la théorie dérive-
diffusion (drift-diffusion en anglais). Cette théorie consiste essentiellement & modéliser le
courant des porteurs par un terme de diffusion, associé a un gradient du potentiel chimique,
et par un terme de dérive, associé a un gradient du potentiel électrique.

Notre modele comportera alors plusieurs ingrédients : un semimétal de Weyl sous
fort champ magnétique, un champ électrique externe dii a la lumiére et, si nécessaire, une
différence de potentiel aux bornes de notre systéme.

4.1.2 Modélisation des effets topologiques dans les dispositifs & base des matériaux to-
pologiques

L'objectif plus ambitieux de notre étude consiste a modéliser de possibles dispositifs
topologiques et a chercher des nouveaux effets reliés aux propriétés topologiques. De
telles démarches commencent a émerger pour 'étude des semimétaux de Dirac [65] ou
de Weyl [114,115]. Dans la référence [114], les auteurs se sont concentrés sur un systeme
homogene et sans lumiére externe. Les références [65] et [115] étudient quant a elles les

1. Lorsque I'on parle de courant, on supposera qu’il s’agit toujours du courant vecteur.
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propriétés de 1'effet tunnel dans des héterostructures a base de matériaux de Dirac, et se
situent alors dans la limite tunnel du transport dans ces dispositifs. En utilisant les propriétés
de I’effet tunnel dans les semimétaux de Weyl avec des cones de Weyl inclinés, il est possible
de contrdler la polarisation de vallée chirale de maniere électrique, cependant, cette derniére
demeure partielle (~ 15%) [115]. De méme, dans un semimétal de Dirac bidimensionnel, il
est possible de contréler 1’effet tunnel en raison des propriétés du pseudo-spin. Cela permet
entre autres de construire des portes logiques avec le degré de liberté de vallée [65].

On peut légitimement se demander comment les propriétés topologiques des semimé-
taux de Weyl peuvent influer sur les résultats usuels des dispositifs semiconducteurs. Nous
verrons dans la section 4.3 comment les équations de base différent de celles écrites a la
section 4.2 pour des semiconducteurs ordinaires. Avant de rentrer dans les considérations
techniques, un semimétal de Weyl sans champ magnétique externe comporte de nombreuses
vallées de chiralités opposées par paires. Un tel systéme est donc un semiconducteur a val-
lées multiples, mais a gap nul, qui est une généralisation du cas d’un semiconducteur a
vallée "unique" [116]. De plus, un semimétal de Weyl brise intrinsequement, soit la symétrie
par inversion spatiale, soit de renversement du temps (ou les deux), ce qui donne lieu, par
exemple, a un effet photogalvanique en présence de lumiere externe pour les matériaux
non-centrosymétriques [117]. L'ajout d'un champ magnétique externe peut faire apparaitre
de nouvelles propriétés topologiques comme 1’anomalie chirale et la présence de niveaux
de Landau chiraux. La présence de cette derniére implique une non conservation de la
charge axiale et donc une modification des équations de continuité pour chaque noeud de
Weyl [78,114].

En raison de ces propriétés uniques reliées aux semimétaux de Weyl, nous voulons
étre capables, avec le modele de la section 4.3 de prédire les modifications par rapport au
semiconducteur "usuel". Une telle dénomination résume le fait que ce dernier doit obéir
aux équations de Van Roosbroeck, aussi appelées équations semiconductrices basiques,
ou principales (Basic/Main semiconductor equations) [104,108,118]. Tout comme ce systéme
d’équations, notre modele doit étre capable d’étudier des systemes homogenes ou inhomo-
genes, comme la jonction p — n (diode), des systémes en présence ou en absence de lumiere
externe, et en considérant un systéme avec un nombre arbitraire de noeuds reliés par des sy-
métries données. On peut penser par exemple a la maniere dont les résultats de I'expérience
de Haynes-Shockley peuvent étre modifiés avec 1'anomalie chirale; cette derniere consiste a
envoyer une impulsion lumineuse et permet de mesurer des caractéristiques essentielles

d'un dispositif comme la mobilité des porteurs ou leur durée de vie [119,120].
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4.2 Résumé des équations de Van Roosbroeck dans un semiconducteur uni-

dimensionnel "usuel"

Dans cette section nous ferons une dérivation heuristique des équations semiconduc-
trices principales dans le cas d'un systeme unidimensionnel. Une dérivation plus formelle
sera faite dans notre cas d’intérét a la section 4.3. L'objectif ici est de donner un sens physique
a ces équations, introduire la nomenclature, expliquer quelques limites ot ces dernieres

décrivent correctement les phénomeénes physiques, et de mentionner quelques applications.

4.2.1 Equation pour le courant

En général, écrire une équation pour le transport de charge dans un semiconducteur
peut étre trés complexe. Nous allons ici nous placer dans le formalisme de dérive-diffusion

qui résume le courant a deux termes trés généraux.

Premiérement, traitons le cas du terme de dérive. Les principes de bases de la mécanique
nous permettent d’écrire une équation pour la force ressentie par les porteurs de charge
dans un cristal :

F = gE = ma, (4.4)

ou g est la charge électrique des porteurs (—q pour les électrons et +4 pour les trous), E le
champ électrique, pouvant étre externe ou interne, m la masse des porteurs et a l’accélération.
Dans le cas unidimensionnel on peut écrire

9Ex

ay = o (4.5)

qui est l'accélération ressentie par les porteurs. Cependant, dans un solide, dans la limite
ol un porteur va interagir treés vite avec des nombreux constituants du cristal, comme une
impureté, un phonon, ou un autre porteur, le temps de vol de I'électron entre deux collisions
est tres faible. On peut alors écrire une approximation de l’accélération comme a, = (vy)/T
ot (vy) est une vitesse moyenne et T le temps de vol de I'électron entre deux collisions. On
définit alors

TE,
<vx> = qm = j:,qux/ (4.6)

ou i, est appelé la mobilité des porteurs, qui est définie positive, et le signe dépend de la
charge de ces derniers (4 pour les trous et — pour les électrons). On peut alors écrire le

courant des électrons par
jdérive,x = —Eln<0x> = q,ue”Ex/ (4.7)
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ol n représente la densité d’électrons. On retrouve la conductivité de Drude, o = g?nt/m.
Le méme terme peut étre calculé pour les trous et le courant de dérive a le méme signe pour
les deux types de porteurs. En regardant la premiére partie de I'équation (4.7), on voit que
—q deviendra +¢q pour des trous, mais la vitesse va également changer de signe pour les
deux types de porteurs.

Ce terme de courant représente donc la dérive des électrons en présence d'un champ
électrique. En I’absence de ce dernier, la valeur moyenne de la vitesse est nulle. La limite
principale de cette approximation réside dans I'amplitude du champ électrique : si ce
dernier est trop élevé, alors la vitesse de dérive n’est plus linéaire en champ mais sature a
une certaine valeur [109]. Cette approche néglige également tous les évenements se déroulant
a un temps caractéristique plus court que le temps de vol entre deux collisions ou des tailles
caractéristiques plus petites que le libre parcours moyen. A titre d’exemple, pour le silicium
pura 300 K, I'équation (4.6) est valide jusqu’a des champs électriques de I'ordre de 10% V.em !
et la mobilité est indépendante du champ électrique.

Le second terme que nous devons ajouter représente la diffusion des porteurs. Ce terme
est trés important pour les systémes non uniformes. Jusqu’a présent, nous n’avons pas
écrit de maniére explicite le comportement de la densité ou du courant dans ’espace. On
considérera le champ électrique comme uniforme, ou variant faiblement dans l'espace. Des
que I'on a un gradient de concentration ou de densité, il existe un phénomene de diffusion
décrit par la loi de Fick [121], résultant du mouvement thermique aléatoire des porteurs. Si
I'on suppose que le mouvement d’un électron est indépendant des autres, on peut écrire le
flux de porteurs a travers une surface

on
f=-Ds, (4.8)

ot D est le coefficient de diffusion, en unité de surface divisé par un temps, et n représente
la densité. Le flux de porteurs implique une diffusion d"une zone plus dense vers une zone
moins dense en porteurs. Contrairement au courant de dérive, le courant de diffusion a un

signe opposé pour les trous et les électrons. Pour les électrons, on écrit :

on(x,t)

S (4.9)

Jaitgx(x, 1) = gD

On peut alors combiner les deux termes, qui donnent lieu au courant des électrons dans la
théorie de dérive-diffusion :

on(x,t)

Jex(x,t) =qD 9%

+ quen(x, t)Ex. (4.10)
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Pour le cas des trous, le terme de diffusion va changer de signe et le courant total dans
un systéme ot coexistent trous et électrons sera simplement la somme des deux courants.
On rappelle qu’en absence de symétrie d'inversion dans le cristal, un terme de courant

photogalvanique est aussi présent si le systéme est sujet a une excitation lumineuse.

4.2.2 Equation de Poisson

Nous savons comment le courant varie en fonction de la charge et du champ électrique.
Maintenant, on écrit une équation qui relie la charge au champ électrique externe afin
d’obtenir I’équation de Poisson. On commence simplement par écrire I'équation de Maxwell-

Gauss
0

aD(x,t) = aax (e0e(x)E(x, 1)) = Pribre(X, t), (4.11)

ol pripre représente la charge libre du cristal. On peut écrire le champ électrique comme

(x,t)  0A(x,t)
dx o’

)
E(x,t) = — ¥ 4.12)
ol 1P est le potentiel électrostatique (ou potentiel scalaire) et A le potentiel vecteur. On
peut alors choisir la jauge de Coulomb qui vérifie V - A = 0. Dans le cas ou1 la constante

diélectrique est homogene, ce que 1'on suppose ici, on obtient

azl,t’(x/ t) - Plibre(xr t)
i = coc . (4.13)

L'équation (4.13) est appelée équation de Poisson. La présence de charge libre nette donne

lieu a un gradient de courant électrique.

Dans le cas des semiconducteurs ot les charges sont soit des électrons, des trous ou des
impuretés (comme des donneurs ou accepteurs), on peut faire la substitution

Plibre(xl t) = q(p(xl t) - n(x, t) + C(x))/ (4-14)

ou p représente la densité de trous, n la densité d’électrons et C représente la concentration
de charges additionnelles (fixes) que constituent les donneurs et les accepteurs dans le
systeme [108].
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4.2.3 Equations de continuité

Pour compléter notre systéme d’équations, il nous est nécessaire d’écrire des équations
de continuité, une pour les électrons et une pour les trous. On peut dériver 1'équation de
continuité pour la charge totale a partir des équations de Maxwell, ce qui nous permet de

trouver, toujours en une dimension,

9(x,t) . dp(x,t) _
S =0, (4.15)

Cette équation est valide pour toutes les charges, cependant on sait que 'on peut décomposer

le courant total en courant de trous et d’électrons, et de méme pour la charge :

(e 1)+ (1) + 4 (plx, 1) — m(x, 1)) =0, @16

ou j, correspond au courant d’électrons, j; au courant de trous, p a la densité de trous et n a
la densité d’électrons. Cela nous dit que I'on peut écrire une équation de continuité pour
chacune des especes de porteurs si la condition suivante est respectée :

~10je(x, ) n on(x,t)

P R T G(x,t) — R(x,t), (4.17)
19ji(x,t)  dp(x,t) _
R = G(x,t) — R(x,t), (4.18)

ot G(x,t) et R(x, t) sont des fonctions positives modélisant de maniére phénoménologique
respectivement la génération et la recombinaison des porteurs. En général il existe diffé-
rents processus de recombinaison et de génération qui sont des fonctions non triviales de
n et p [108,109]. Notre but ici n’est pas de préciser ces différents phénomeénes, ni méme
de les quantifier, mais de donner des bases physiques sur le systeme d’équations d’intérét.
Dans notre cas du semimétal de Weyl sous fort champ magnétique, nous introduirons en

détail les fonctions G(x, t) et R(x,t) nécessaires au probléme.

Les équations (4.10), (4.13), (4.14), (4.17) et (4.18) constituent les équations de Van Ross-
broeck. Ces dernieres régissent la physique d’un grand nombre de dispositifs semiconduc-

teurs, comme les diodes, les cellules solaires, etc.
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4.3  Dérivation des équations de van Roosbroeck pour un sémimétal de Weyl

sous fort champ magnétique

Dans cette section, nous allons revenir sur notre cas d’'intérét du semimétal de Weyl en
fort champ magnétique et développer les équations nécessaires pour décrire le transport
sur la base des connaissances acquises a la section précédente.

4.3.1 Champ magnétique fort et troncature de |'espace de Hilbert

Nous allons considérer premiérement la présence d’un fort champ magnétique a notre
systéme. Cela implique que toutes les équations pour le courant, les équations de continuité
et ’équation de Poisson seront en une dimension. Ce choix de champ magnétique fort n’est
pas anodin. Nous avons vu au chapitre 3 que la polarisation de vallée est complete pour les
noeuds reliés par symétrie de renversement du temps, dans la configuration ott le champ
magnétique B ainsi que la direction de propagation de la lumiere q sont perpendiculaires
au plan du miroir (les noeuds reliés par un miroir absorbant la lumiére avec une intensité

égale).

La présence d’un champ magnétique externe est donc idéale pour sonder la polarisation
de vallée car il permet aussi, en changeant sa direction, de contrdler cette derniere. De plus,
de effets topologiques uniques apparaissent dans les semimétaux de Weyl en fort champ
magnétique, comme 1’anomalie chirale [78, 114], ou la présence de niveaux de Landau

chiraux, directement reliés a la chiralité des noeuds de Weyl en absence de champ [26,27].

De surcroit, les effets qui nous intéressent sont plus importants dans la limite quantique.
On considere alors que le potentiel chimique intersecte les niveaux de Landau chiraux
uniquement, et que 1’écart en énergie entre le minimum en énergie du premier niveau de
Landau non chiral et le potentiel chimique est faible comparé a ivp /€. On se concentre aussi
dans cette situation a une lumiere RCP sans perte de généralité étant donné que les mémes
résultats se produisent pour une lumiere LCP. Puisque cette situation est la plus favorable
pour la polarisation de vallée (elle atteint 100% sur une certaine plage de fréquence), nous
ne garderons que deux niveaux de Landau pour notre étude en transport : le niveau de
Landau chiral (indexé n = 0) ainsi que le premier niveau de Landau en bande de conduction
(indexé n = 1). Ceci a également I'avantage de simplifier le probleme en tronquant 'espace
de Hilbert. Afin d’avoir une excitation thermique faible du niveau de Landau 0 au niveau 1,
nous nous placerons dans la limite de basse température (kpT < hivr/{p). Cette limite est
réalisable dans les semimétaux de Weyl réels.
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4.3.2 Equations de Van Roosbroeck pour un semimétal de Weyl

De maniére similaire au semiconducteur ordinaire en une dimension, nous allons déve-
lopper une théorie du courant pour les deux niveaux de Landau d’intérét en considérant le
niveau chiral comme un gaz de fermions dégénéré et le niveau non chiral comme un gaz
non-dégénéré, ce que l'on justifiera par la suite. On prendra également en compte l'effet de
l'inclinaison des noeuds dans nos calculs afin de pouvoir généraliser les équations pour le
courant a un nombre arbitraire de noeuds en utilisant les relations de symétries appropriées
pour les parametres microscopiques. En général, on laissera 1'indice de noeud 7 implicite
pour toutes les quantités concernées, comme le courant, la vitesse ou la densité. On ressusci-
tera cet indice pour les variables en fin de calcul, si le cas s’y applique, on mettra seulement
I'indice de chiralité xy du noeud.

Equations pour le courant du niveau chiral et du premier niveau non chiral

Nous effectuons ici une approche microscopique plus rigoureuse que dans la section 4.2.
On commence par définir le courant provenant d’'un noeud de Weyl. Le courant ainsi que la

vitesse des électrons sont par définition dans la méme direction que le champ magnétique :

1 dk
in(z,t) = — 7/ —0 k,z,t), 4.19

]n( ) q27r€% keWeyl 27 k,nfn( ) ( )
ot on a gardé la méme convention que dans le chapitre précédent, c’est-a-dire, g > 0, B = Bz,
fn(k, z) la fonction de distribution des électrons pour le niveau n et vy, = Fl_laEk,n / ok par
définition selon z. L'intégrale est définie seulement autour d’un noeud de Weyl. Le théoreme
de Liouville impose que la dérivée totale de la fonction de distribution est nulle, cette

derniere représentant une densité de probabilité [122] :

d _ 9Ofn 0z\ 9dfy ok\ 9dfy _

ou l'indice n représente le niveau de Landau. Ici, 0z/dt correspond a la vitesse de groupe
des électrons dans le niveau 1 et d(fik) /9t correspond a la somme des forces, internes et

externes, s’exergant sur les porteurs. On écrit alors

0z . . 1 aEk,n
<at>n =% = ok 2D

ok E,
<8t>n =5 (4.22)
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Un ansatz consiste a écrire la fonction de distribution comme une partie en quasi-équilibre,
c’est-a-dire ot la fonction de distribution obéit a un équilibre local et une partie hors équilibre,

que l'on considére comme une perturbation de la fonction de distribution de quasi-équilibre :

fn(k/ Z, t) = fn,qe(k/ Z) + 5fn (k/ z, t)- (4.23)

En modélisant I'effet des forces internes par un terme de collision et en considérant la limite
quasi-statique ot la dérivée partielle par rapport au temps est nulle, cela implique que
I’équation 4.20 est modifiée et conduit a

0 Ft 9 2k, 2) — fuge(k, z
vk,ngfn(k,z)—k . akfn(k,z):_ﬂ ) T; qe ), (4.24)

avec T, un temps de relaxation caractéristique qui en principe peut dépendre du niveau de
Landau, ainsi que de k. L'équation obtenue représente alors 1’équation de Boltzmann dans
I'approximation du temps de relaxation. On néglige par la suite les dérivées en espace et
moment de 6 f,, car cette partie hors-équilibre est déja une perturbation. On peut alors écrire
les dérivées d’intérét avec la fonction de distribution de quasi-équilibre

1
frqe(k,z) = 5 o B @) —Ern @) (4.25)

ou B = (kgT)™!, Exu(z) = Exn — qy(z) et Ep,(z) le quasi-niveau de Fermi pour le ni-
veau n [108]. La dénomination de quasi-niveau de Fermi est propre a la physique des
semiconducteurs. En matiére condensée, on préfere la dénomination de potentiel électro-
chimique, qui est identique. Avec la définition pgcn(z) = Mint.n(z) — qiP(z), on obtient une
définition équivalente de la fonction de distribution de quasi-équilibre :

1
fn,qe(k/ Z) = 1+ exp,B (Ek,n — intn (Z))’ (4‘26)

Ol Uint,n(z) est le potentiel chimique (interne) local qui en principe peut dépendre du niveau

et du noeud dans l'approximation de quasi-équilibre.

On peut alors résoudre 1’équation de Boltzmann pour 6 f en commengant par

d . aEk,n afn,qe . afn,qe
afrlkz) = —¢ dEi, g O,

2 0 (Exn(2) — Ern(2)) 3fuge [ 9(2)  9Era(2)) fuae
5z /nk2) = 9z 9k, _< 17z 9z )aEk,n' (4.28)

(4.27)

Sachant que la seule force s’exercant sur les électrons est le champ électrique, on a F, =
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—qE, = qd{/9z, et en combinant les équations (4.24) , (4.27) et (4.28), on obtient

9fnqe 0EF(2) )

5fn(k,Z) Okn T naE oz

(4.29)

A partir de I’équation (4.26), on trouve une relation analogue en substituant dans 1’équa-
tion précédente Er,(z) par le potentiel électrochimique pgcn(z). On abusera des deux

nomenclatures a ’avenir.

On peut alors remplacer notre solution pour la fonction de distribution dans I'équation

pour le courant, en commengant par le niveau de Landau chiral :

) 1 dk 1 dk
jo(z) = q27‘[€2 kOquE( z) — ’72 52 UkoéfO(kZ) (4.30)

ol la vitesse pour le noeud 7 =1,

10E 1
o0 = gk = U (t - 7) =, (4:31)

est indépendante de k. On a considéré a la fois une inclinaison des cones parallele et per-
pendiculaire au champ magnétique et on rappelle que v = (1 — |t x B|)~1/2. On obtient

alors . quo q1003 0Ero(z) [ dk 9foqe
fo(z) = 27T€2 fo ge(k,z) = 2ml3 PR 27 E)E,;,O' (4.32)
A basse température, le courant devient
jolz) = ~qo0poge(z) + ZZOQZZ o bralz) (4.33)
ou
00 = gy [ 5efolb?) (434

On trouve dans I'équation 4.33 un terme habituel, proportionnel au gradient du potentiel
électrochimique dont le coefficient de proportionnalité est relié a la conductivité a fréquence
nulle, et un terme moins usuel, le premier terme, correspondant au fait que 1’on dispose
de niveaux de Landau chiraux. Il se trouve que dans notre modele a basse énergie, ce
terme est infini. La stratégie est alors de soustraire au terme de quasi-équilibre le "courant a
I'équilibre" du niveau de Landau chiral, ce dernier ne pouvant avoir aucune signature en
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transport [106,114]. On trouve alors

. vo|To 0Epo(z
jo(z) = —qoo (PO,qe (z) - PO,eq(Z)) + erzogéoh IE)Z( ), (4.35)

qui est cette fois un courant fini. On peut calculer 'écart de la densité en quasi-équilibre par

rapport a la densité en équilibre dans la limite de basse température

+oo

P0,qe(2) — Poeq(z) = 2”1!% /_oo ;:i (© (Ero(z) —q9(z) — Exo) —© (e — Ep)), (4.36)
ou O(x) représente la fonction marche et er représente le niveau de Fermi du systéme
a l’équilibre. On fait ensuite la substitution Ero(z) = e — g@o(z), ott ¢(z) est appelé le
quasi-potentiel de Fermi (parce que homogeéne a un potentiel électrique), c’est-a-dire que 1'on
sépare le quasi-niveau de Fermi en une partie a 1’équilibre (er) et une partie comme intrin-
séquement hors équilibre (g¢o(z)). On peut montrer que cette quantité est indépendante
de la chiralité du noeud si les noeuds sont reliés par un miroir avec un champ magnétique

externe perpendiculaire a celui ci. On trouve alors

1 —
P0ge(2) = Poeq(2) = 1 qlp(Z)hrv: \%(Z)' (4.37)

Par conséquent, on écrit le courant pour le niveau de Landau chiral comme

2

2
) q 0 g°|vo| 0 o (z)
_ _ . 4.
fo(z) 472021 |vo $(z) — #o(2)) Am2(2h Oz (4.38)

On remarque que le premier terme dépend de la chiralité du noeud, puisque x = sgn(vo) =
vo/ |vo|. Donc pour deux noeuds de chiralités opposées, ce premier terme aura un signe
différent, contrairement au deuxieme terme qui lui est indépendant de la chiralité. En
particulier, si |vg| est le méme pour deux noeuds, ce qui est le cas pour deux noeuds de

chiralité opposée reliés par un miroir, alors ce terme est égal pour les deux noeuds.

La situation est légerement différente pour le courant du premier niveau de Landau non
chiral, quoique la dérivation est identique jusqu’a I’équation (4.29). On ecrit

1 dk 1 dk

jl (Z) = _qﬂ E'Uk/]fllqe(k,Z) — q@ Evkll(s_fl (k,Z). (439)

A basse température (si kgT est petit par rapport a la différence entre le bas de la bande

n = 1et er), les électrons peuplant le niveau n = 1 peuvent étre considérés comme un gaz
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d’électrons non-dégénéré. On peut alors écrire

Of1 ek, z
jrléLGS,EJ) = —Bfrge(k 2) (1= frge(k,2)) = —Bfrae(k 2), (4.40)
fige(k,z) = exp [~ B (Ex1(z) — Era(2))], (4.41)

ot on a utilisé fi4(k,z) < 1. Cela correspond a la distribution de Maxwell-Boltzmann.
Pour un niveau décrit par une telle distribution, on peut considérer que seulement le bas de
la bande non chirale est peuplé, ce qui nous permet de faire un développement limité de
I'énergie et de la vitesse proche du bas de la bande

ho 2 hopl
Eyy = hoptk + V2 3/22 +\ﬁ K (4.42)

Upggk
v2y'

ce qui est équivalent a une bande parabolique lorsque le noeuds ne sont pas inclinés. On

Uk 1 Upt” + — (4.43)
peut alors réécrire I'équation (4.39) avec ces nouvelles approximations :

. 1 dk C]Tlﬁ E)Epl( ) dk
ji(z) = 5083 Lo fLge(k z) + 2 o U1 fiqe (K, 2). (4.44)

Ecrivons les intégrales d’intérét pour ce calcul, en choisissant d’intégrer de —oco a +oo, le
facteur d’occupation décroissant exponentiellement a mesure que l'on va a plus haute

énergie :

+o0 3/4 fopp 2.2
/_ dkflqe( )= LI SV 1 it z)eﬁ(w’(z)*E“(Z))E2ﬂ€%pl,qe(2),

27'[ \/hUFEBﬁ/

(4.45)
teo dk
| svafialez) =0, (4.46)
+oo gk orls
/ o Vi1 frge(k z) = mhﬁznéépl,qe(z), (4.47)
ce qui nous donne pour le courant
. vrlp OE
ji(z) = \/F—Bh g;( )pl,qe(z). (4.48)

On identifie la mobilité pour les électrons dans le niveau n = 1, yy = qr1/m* (a ne pas
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confondre avec le potentiel chimique), oti m* représente la masse effective :

. 1 PEq\ T V2Irh
m" = <F12 52 ) = orls (4.49)

En faisant la substitution mathématique entre le quasi-niveau de Fermi et le quasi-potentiel

de Fermi, on obtient

P)
ji(z) = —qulpl,qe(Z)q')gé'z)- (4.50)

Cette équation a la méme forme que pour un semiconducteur ordinaire mais avec une

mobilité qui dépend du champ magnétique externe.

Equation de Poisson
Nous allons désormais écrire 1’équation de Poisson pour notre systeme. On a déja écrit
les étapes principales du raisonnement dans la section 4.2.2 pour un semiconducteur usuel.

Ce calcul n’est pas différent ici. On peut donc écrire

20(2 B
N aalpz(z) = LY |pi(2) — piga(a)] (4.51)

€0€0 Tn
ou T représente un noeud de Weyl et

! dak (frqe(k,z) +6fu(k,2)). (4.52)

pn(z) = 22 | 2
L'équation (4.52) s’applique pour chaque noeud séparément, I'indice T étant implicite. La
particularité des niveaux de Landau chiraux est que leur vitesse est indépendante de k, ce
qui permet de relier directement le courant a la densité, que nous avons déja calculée. De
plus nous allons considérer que le niveau de Landau n = 1 est quasiment vide a 1’équilibre
thermodynamique et en utilisant I’équation (4.46), on peut trouver

1 q¥(z) —q90(z) q T vo 9¢o(z)
~ ean(z) = X0 % ) 4
Po(z) =peqol2) = o g 203 7 o] 0z (4.53)

1 24/m (B2 -2) E
01(2) = Peqi(z) = p1(2) = e P VT ) PlapE)—Era(e)) (4 54)
47T2€]23 \/ hUFgBIB/’)/

On peut alors remplacer les valeurs pour la densité dans 1’équation de Poisson, ce qui conduit

N

a

Pp(z) g Mlzgz 3 q9(z) — 995 (2) g 5 995(z)
B T

022 €p€co hlog| A

+4% 30T (2)|,  (4.55)
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ot on a explicité I'indice T pour les variables concernées en raison de la somme et on a laissé

la densité pour le niveau non chiral implicite pour une formulation plus compacte.

Geénération de porteurs et effet magnéto-photogalvanique

Il nous faut a présent écrire le taux de génération (ou pompage) par la lumiere externe
des porteurs du niveau de Landau chiral vers le premier niveau de Landau non chiral. On
rappelle que 'on se concentre sur le plage en fréquence avec une lumiere RCP ot seule
cette transition est active. A I'aide de la regle d’or de Fermi, le taux de transition est donné
par [99] :

9p1(z) _ 2 1
< o )y 2ne§;‘<¢“‘

v AWJO,kHz (fO,qe(er) _fl,qe(krz)> O(Ex1 — Exp — haw).

(4.56)
On précise que |, k) représente le spineur en fort champ magnétique pour le niveau de
Landau n, v 'opérateur vitesse, A le potentiel vecteur relié au champ électrique de I'onde
lumineuse et w la fréquence de cette derniere. En présence d"une inclinaison arbitraire des
noeuds, on rappelle que ces spineurs peuvent étre obtenus analytiquement [86]. Nous allons
ici a titre d’exemple considérer le cas de noeuds non inclinés pour plus de simplicité mais
il nous faut rappeler que 1’équation (4.56) est générale. Pour une lumiere circulairement

polarisée droite, on peut écrire

_ vre|Eext| Ox +i0y
- w 2

v-A ) (4.57)

otl Ecxt. est le champ électrique de la lumiére, oy et oy les matrices de Pauli. Sans inclinaison

des cones, on rappelle que les éléments du spineur de 1’équation (3.25) s’écrivent

Uy = —i L sgn(n))(# (4.58)

2 K2+ 2/n|/

1 k
one = |5 (1 sgnimx———e (4.59)
k2 +2|n|/ 63
ce qui nous permet d’écrire

026%| E x| k

(PN CR A P —.— (460

K2 +2/05
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On trouve alors que la génération de porteurs dans le niveau non chiral est proportionnelle

a I'intensité de la lumiére incidente.

Nous allons par la suite considérer que la fréquence w de la lumiére externe est fixe. La
question suivante se pose : pour une fréquence w donnée, quel est le taux de génération de
porteurs pour la bande non chirale ? Il nous faut alors déterminer la condition sur le delta

de Dirac pour le vecteur d’onde dans 'équation (4.56). La condition du delta de Dirac s’écrit

2
20t

+ xvrk® —hw =0, (4.61)

ce qui conduit, apres quelques manipulations, a une solution unique pour le vecteur d’onde

en fonction de la fréquence :

2 2
R (w2— Z’F). (4.62)

2XVFw 2

Ceci nous informe que pour une fréquence donnée, 1’absorption se fait pour une seule valeur
de k* par noeud. On procede ensuite au changement de variable pour le delta de Dirac :

—1
sk — k) - xk
[Fro| Je+2/8
(4.63)

ot la fonction a I'intérieur de la valeur absolue est toujours positive et correspond exactement

0 (Ex1 — Exp)
ok

0 (Ek,l — Ek,g — hw) = 5(]( — k*)

a I’élément de matrice de la transition pour une lumiére circulairement polarisée droite
(on aurait eu le méme résultat avec une lumiere circulairement polarisée gauche pour la
transition —1 — 0). Toutes ces considérations simplifient le terme de génération de porteurs

dans le niveau n = 1, qui conduit a

apl(z) _ UF32|£ext.|2 " B
<9f o i ot D)~ falk2), (4.64)

ol on laisse les expressions des fonctions de distribution pour une formulation plus com-

pacte. On trouve automatiquement la perte d’électrons pour le niveau chiral par pompage

apo(z>> :_<ap1<z>) .
( ot perte ot gen. ' ( )

Il nous faut maintenant déterminer le courant issu de 1’effet magneto-photogalvanique,

optique
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qui s’écrit [99] :

v Ao ) * (foge(k z) = fiqe(k,z)) 6(Ex1 — Exo — hw).

(4.66)
Pour le niveau de Landau chiral, la vitesse est indépendante de k. Il est donc trivial d’obtenir

jnMPGE(z) = —LZ Y Tk (Y1
hils <

le courant magneto-photogalvanique pour ce niveau. Pour le niveau de Landau non chiral,
il suffit de faire le méme processus que précédemment et remplacer la valeur de k dans la

vitesse par k*. Cela conduit a

. d
joMPGE(Z) = Xq0FTo ( p;)iz)) , (4.67)
gen.
_ 1—202/(wlg)? (dp1(z)
= — . 4.68
jumpGE(2) XAOF 202 [ (ly)? ( o5 )gen. (4.68)

Equations de continuité

Pour finir, nous allons écrire les équations de continuité pour les niveaux chiral et non
chiral. Nous allons spécifier ici le noeud en question pour chaque niveau. Il faut garder en
téte que lorsqu’on écrit I'équation de continuité pour le courant total, la partie droite de
I’équation est automatiquement zéro en raison de la conservation de la charge totale. Bien
que cette derniere est conservée, la charge dans chaque noeud et chaque niveau n’est pas
conservée. On peut donc envisager deux temps caractéristiques pour la relaxation de ces
charges. Le premier consiste en la relaxation des porteurs excités par la lumieére du niveau
chiral au niveau non chiral, que 'on notera 7,. Le deuxiéme correspond a la relaxation
intervallée pour les niveaux chiraux ainsi que pour les niveaux de Landau non chiraux, que
I'on notera T,. En général, ces derniers peuvent étre différents pour les deux niveaux de
Landau, cependant on les considérera comme égaux ici. De plus, en fort champ magnétique,
il existe pour le niveau n = 0 un terme d’anomalie chirale dans I’équation de continuité qui

représente la non conservation de la charge chirale, c’est-a-dire p; — p, [78,114].

On va considérer ici seulement deux noeuds de chiralités opposées reliés par un miroir
avec le champ magnétique orienté perpendiculairement a ce dernier. Ainsi les équations de

continuité pour le niveau n = 0 et n = 1 deviennent

Mu(2) __30}(2) - () () T WG, 1)
rel perte

0z 1 o ot ot N2n? oz

O 1ot (2) _qapf(Z) - <3Pi‘(z)> g (api((z)> , (4.70)
rel gen

0z ot ot ot
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ol jutot(z) = jn(z) + jumrce(z), x = %1 représente la chiralité du noeud .

Nous allons suivre une approche phénoménologique pour écrire les termes de relaxation

dans les équations de continuité :

() _po(2)—py(2) | i (2) +py(2)
I e @71
i)\ i () —pi(2) pf(z)+p1(2)

Ce qui correspond a une approximation du temps de relaxation dans les équations de
continuité. Le premier terme de I'équation (4.71) correspond a la relaxation intervallée pour
le niveau n = 0. S’il y a un excés de charge dans le noeud xy = +1 par rapport au noeud
X = —1, alors cet exces a tendance a relaxer a un temps caractéristique 7,. Le deuxieme
terme de I'équation (4.71) correspond a la relaxation de la charge totale du niveau n = 1 vers
le niveau n = 0. Sous excitation lumineuse, des électrons du niveau n = 0 vont étre promus
au niveau n = 1. Ce terme a alors pour but de modéliser la relaxation apres excitation
des électrons. L'équation (4.72) représente les mémes phénomenes physiques mais pour
le niveau n = 1. Le deuxiéme terme de I'équation (4.72) a un signe opposé au terme de
I'équation (4.71) étant donné que le niveau n = 1 perd des électrons par relaxation et le
niveau n = 0 en gagne. Dans la limite quasi-statique, c’est-a-dire ot la densité devient
indépendante du temps, on arrive a

Uoaoi(2) _ P& —po (@) pl(@)tpr(E) q<api‘<z>> L 0 09()
gen

0z M 27, 27, ot 422 9z
4.73)
O 1ot (2) 01 (2) —pi (2) | pf(2)+p1(2) 90y (2)
0z M 27, 1 27, —1 ot ' (4.74)
gen

Maintenant que nous disposons de toutes les équations nécessaires, il nous faut écrire des
équations différentielles pour des variables indépendantes. Dans notre cas, nous choisirons le
potentiel électrostatique 1(z) ainsi que les quasi-potentiels de Fermi @7 (z) et ¢ (z) comme
variables indépendantes.

4.3.3 Equations différentielles pour les variables indépendantes

Il est nécessaire, afin de résoudre completement le systeme, d’exprimer les équations

différentielles en fonction de variables indépendantes. Nous disposons de cinq variables
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indépendantes : (z), ¢ (z), ¢, (2), ¢{ (z) et ¢; (z), et également de cinq équations pour
résoudre entiérement le systéme. On rappelle premierement 1"équation de Poisson

22
022 €€ h|of| X9 oz + 40t [9(2), 91 (2)] |,
°° 0
(4.75)
L'étape suivante est de remplacer le courant total dans I'équation de continuité, ce qui nous

Py(z) g 1 oy qp(z) —q95(z) | T 99f(2)
425 P

permet d’écrire un systeme d’équations en fonctions des variables indépendantes. Apres
quelques étapes de calcul, toujours en considérant deux noeuds de chiralités opposées, on
obtient I'équation pour le quasi-niveau de Fermi pour le niveau chiral

 log T 0% (2) 7> 99 (2) oo}

J X X
4m202h  0z2 _X47T€%h 0z +Xqvﬂraz<at [IP(Z),qDO(Z)’%(Z)])gen

_ P @0 @] —p 890 ()] e [9(2), 917 ()] + o1 [9(2) 91 (2)]

2T, 27,

X
+4 (aap; [¢<Z>,¢6‘(z),<pi‘<z>]> : (4.76)

gen.

et pour le niveau non chiral

2 X X X X
e} [9, 9] LD g, 20 WD 1)

— 1)2 wl 2 d i
Liéfnggz (gtl [¢(z),¢g(z),¢i‘(z)]>

o1 [¥(2), 91 (2)] — ey [¥(2), 91 (2)] +qP1+ [¥(2), 91 (2)] +p1 [$(2), 971 (2)]
27, 27T,

— X9UFT

gen.

= Xq

X
—q (aap; [lp(z),(pé‘(z),qoi‘(zﬂ) : (4.77)

gen.

Les crochets représentent une fonctionelle pour préciser les quantités qui dépendent des
variables indépendantes que I'on a pas explicité ici pour avoir des expressions plus compactes.
Nous discuterons dans la section 4.4.3 d"un algorithme et d"'une méthode numérique afin
de résoudre cette équation en présence d'une lumiére externe et possiblement un champ
électrique statique donné par une différence de potentiel aux bornes du systéme. Pour
pouvoir résoudre ce systéme des équations de maniere unique, il nous faut d’abord préciser

les conditions aux limites du systéme. Dans le cas présent, il nous en faut deux par équation.
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4.3.4 Discussion sur les conditions aux limites

Les conditions aux limites de notre systeme dépendent évidemment de la nature phy-
sique des bornes de ce dernier. Si notre échantillon de semimétal de Weyl est dans une
jonction entre deux isolants, deux métaux (contacts ohmiques ou tunnels) ou bien deux
autres semimétaux de Weyl avec des propriétés microscopiques différentes, la formulation

des conditions aux frontiéres sera différente.

On va ici présenter en guise d’exemple des conditions aux limites avec un contact
ohmique et un isolant, en général toutes les combinaisons sont possibles si tant est que
I'on peut justifier 1'utilisation de différentes conditions aux bords. Premiérement, pour une

interface avec un isolant située a z = 0 [108] :

jO,tot(Z = 0) = ]'(J)ttot(z = 0) +j(;,tot(z = 0) = £qRsurt, (4.78)
jl,tot(z = 0) = ]';ttot(z = 0) +jit0t(z = 0) = q:quurf/ (4-79)
81/)(2) — Qint (480)

9z |9 €0€o

ol Ry représente la recombinaison des charges a l'interface. Le signe devant le terme
de recombinaison pour les deux niveaux de Landau doit obéir a la condition jot(z =
0) + jitot(z = 0) = 0 et Qint modélise la présence de charge a I'interface que 1'on a supposé
perpendiculaire a 2. Il est cependant commun de négliger cette recombinaison de charges
a la surface ainsi que la présence de charge a l'interface [108,109], ce qui conduit a des

conditions aux limites simplifiées

Joot(z =0) = jattot(z =0) + jooe(z=0) =0, (4.81)
Jiit(z =0) = ji (2 = 0) +j1 o (z = 0) = 0, (4.82)

p(z)|
| =0 (4.83)

Cela implique que le potentiel électrostatique doit étre continu a l'interface et que le courant
des différents niveaux de Landau ne peut pas pénétrer dans le matériau isolant. Nous allons
par la suite nous concentrer sur une seconde possibilité de conditions aux limites, qui est
l'interface avec un métal modélisé par un contact ohmique. Dans ce cas, la valeur du potentiel
électrostatique a l'interface ainsi que la valeur des quasi-potentiels de Fermi sont donnés

par leur valeur dans le contact ohmique, soit

¢3(z=10) = ¢f(z=0) = ¢(z = 0) = Uohm. (4.84)
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A Vl'interface, pour ces conditions aux limites, les quasi-niveaux de Fermi sont égaux pour
les deux noeuds de chiralité opposées, étant donné que le degré de liberté de vallée (chirale)

n’existe pas dans un métal.

D’autres conditions sont aussi possibles, comme des conditions aux limites type "injec-
tion". Dans ce cas, on injecte un courant de charge total, qui peut étre propre a un niveau
de Landau, voire injecter un courant axial pur. Une maniere de faire cela est d’avoir deux
échantillons de semimétaux de Weyl dont 1'un est illuminé et dont I’absorption conduit a
une polarisation de vallée complete. On sait que cela donne lieu a un courant axial qui se
propage colinéairement au champ magnétique, et peut alors pénétrer dans 1’autre semimétal

de Weyl non illuminé.

La richesse des conditions aux limites en plus de la nature des équations de van Roos-
broeck pour les variables indépendantes rend délicate et subtile une compréhension totale
de la physique du systéme, tant au point de vue analytique que numérique. On va donc
pour commencer résoudre ce systéme d’équations pour un cas simplifié, présenté dans la

section suivante.

4.4  Exemple de solution des équations de van Roosbroeck

La physique décrite par le systeme d’équations que nous venons de développer est
riche et complexe, cependant il faut s’assurer que le modele que 1'on a présenté décrit bien
certaines limites simples avant d’ajouter tous les ingrédients voulus. Nous allons donc
commencer par résoudre ces équations dans un cas limite plus simple, en 1’absence de
lumiere externe. Dans ce cas particulier, sil’on se place dans la limite quantique, ot1 le niveau
de Fermi (a I’équilibre) croise uniquement les niveaux de Landau chiraux, alors on peut
éliminer le premier niveau non chiral de notre étude et résoudre le systeme d’équations de

Van Roosbroeck uniquement pour le niveau chiral.

4.4.1 Equations de van Roosbroeck pour les niveaux chiraux

Nous allons nous concentrer sur les diverses équations régissant le transport des élec-

trons dans le niveau de Landau chiral en prenant le cas de noeuds non inclinés pour deux
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noeuds de chiralités opposées reliés par un miroir avec un champ magnétique orienté per-
pendiculairement au plan de ce dernier. On écrit alors respectivement les équations pour le

courant, de continuité et de Poisson comme

X 7 X X 99y
Jo(z) = 2GR <X (¥(2) = ¢5(2)) — ‘Uo‘TvaZ> , (4.85)
ojx T(z) —py (2 2 9
% — ! )ZTUPO( ) +X4nzz23h lgiz>’ (4.86)
Py(z) _ 47 1 [29(z) — g (2) — 9 (2) Igg (2)  9gy (2)
022 €€ ATT2(3N [ A T < 0z oz )} , 487)

ott I'indice + (—) représente le noeud de chiralité positive (négative) et 7, le temps de
diffusion caractéristique du systeme, celui entre les deux noeuds de Weyl. L'équation (4.85)
a également été dérivée dans un formalisme plus proche de la physique des hautes énergies
pour un courant dans un fluide relativiste en incluant le terme d’anomalie provenant du
diagramme "triangle" [114,123]. On peut ensuite écrire une expression pour le courant total

et pour le courant axial :

. . . 2 dol gy
B =I5+ () = L (o @ o () - ol (P2 + 52 )), )

 Am2h
2 + _
R =150~y @) = 35 (200 - 052) - 05 ()~ e (Pl 2w G,

(4.89)

On rappelle qu’on a choisi comme variables indépendantes le potentiel électrostatique et les
quasi-potentiels de Fermi, ici pour les deux niveaux de Landau zéro de chiralité opposée.
Le but est alors le méme que dans la section 4.3.3, obtenir un systéme d’équations a partir
des équations (4.85), (4.86) et (4.87) impliquant uniquement ces variables indépendantes.
Cette derniere s’exprime déja en fonction des variables voulues. Il suffit donc d’insérer
I’équation pour le courant dans I'équation de continuité en utilisant ’expression pour la

densité électronique pour le niveau chiral de 1’équation (4.53) afin de trouver

Pp(z) P 1 [2¢(z>—¢3<z>—¢a(z> _TZ,(E"”(T (2) _ 990 <Z>>] —0, (490)

022 9w 4112031 EA 9z 0z
Py 1 g5 1 (95— 995 , 99
—~ =0, 491
P o8|, 0z 2\070‘\70< o8| T T T > (91)
aZ — do- + - 9 + o=
% _ Xl Py }C (%X Po , 9% 4’0)20. (4.92)
0z 5|t 9z 2Jv5|T \ 75T 0z 0z
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On obtient alors trois équations différentielles du second ordre pour trois variables indé-
pendantes, ce qui nous permet de résoudre entierement le systeme a 1’aide de conditions
aux limites pour chaque variable. Dans le cas de deux noeuds reliés par un miroir avec le
champ magnétique perpendiculaire & ce dernier, il est possible de résoudre analytiquement

ce systéme d’équations.

4.4.2 Solution analytique du systéme d'équations couplées pour des noeuds non inclinés

Nous allons reprendre les équations résumées dans la section précédente afin de donner
une solution analytique, puis nous préciserons les conditions aux limites afin de résoudre
complétement ces équations. Tout d’abord, commencons par 1’équation de continuité pour
le courant de charge, qui est un vecteur vrai. En utilisant I'équation (4.86) pour les deux
noeuds et en sommant ces derniéres, on obtient immédiatement

95 c
P 0 — jo(z) = constante. (4.93)

Pour l'instant cette constante est indéterminée, mais cette conclusion due a I’'équation de
continuité est par ailleurs bien connue : en régime stationnaire et en une dimension le

courant total est uniforme dans le systeme.

Nous allons ensuite considérer le cas sans inclinaison, ce dernier agissant uniquement
comme une renormalisation de la vitesse de Fermi. On procéde alors a la substitution
|o¥| — vr. On peut ensuite écrire 1'équation de continuité pour le courant axial, toujours en

utilisant I’équation (4.86), ce qui donne

N _ 1 L
o _ . N, 4.94
0z  UrTy 0(z)+ 2m203h 0z’ (4.94)
en reconnaissant que j5(z) = qur (o7 (z) — py (z)). De plus si I'on prend la dérivée de
I’équation (4.94), on trouve
2.5 2 2 2 5

—_— e — Z ,
0z2  2m2(3h 922 27t2€%hvpeoo60]0 A2

en notant que la partie droite du signe égal de ’équation (4.87) correspond au courant axial de
I’équation (4.89) a des constantes prés. De maniére intéressante, la longueur caractéristique
associée aux variations spatiales du courant axial est reliée a une constante de structure fine
effective, avec la vitesse de Fermi en lieu et place de la vitesse de la lumiere, ainsi qu’a la

longueur magnétique (A « v/€«/B). La solution est alors immédiate pour I'équation (4.95)
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et on obtient :
jo(z) = Ae*/* + Be */, (4.96)

avec A et B des constantes restant a étre déterminées par les conditions aux limites. On peut
alors remplacer cette solution dans I’équation de Poisson pour trouver la solution pour le

potentiel électrostatique

$(z) =D+ Cz + (AeZ/ A 4 Be~*/ A) , (4.97)

€0€EUF
ou C et D sont également des constantes a déterminer. On peut ensuite déterminer les
équations pour les quasi-potentiels de Fermi, en écrivant pour commencer j§(z) + j3(z) =
2jq (z), en prenant la dérivée de cette équation et avec les équations (4.96) et (4.97) :

¢f(z) =E+Cz+ Fopr,e/ (0F%), (4.98)

Pour le quasi-potentiel de Fermi de I’autre niveau de Landau chiral, cette fois avec j§(z) —
j5(z) = 2j; (z), on arrive a

@y (z) =E+Cz+ Fopr,e?/ (0Fm), (4.99)

avec E, E, F et [ des constantes restant a étre fixées par les conditions aux bords. L'étape
suivante est de remplacer les équations (4.98) et (4.99) dans les expressions pour le courant
vecteur et le courant axial, ce qui conduit a deux conditions supplémentaires pour certaines

constantes :
7 =
c -
]O(Z) —_ m (—ZUFTUC - E + E) 7 (4.100)

0=2D-E-FE. (4.101)

De plus, I’équation (4.94) donne la condition E = E, ce qui implique automatiquement
E = D. On obtient alors le systeme d’équations simplifié suivant :

. 20T,
jo(z) = — gﬂz z%;% C, (4.102)
jo(z) = Ae*/* + Be /%, (4.103)
2
9(z) =D+ Cat T (Aez/ A 4 Be ! A) , (4.104)
¢5(2) = D 4 Cz 4 Fopree 2/ (07 %), (4.105)

@R (z) = D + Cz + Fopr,e®/ r®), (4.106)
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Toutes ces équations, sans inclinaison des cones, sont jusqu’a présent indépendantes de
quelconques conditions aux limites. On peut alors utiliser ces dernieres pour modéliser les
niveaux de Landau chiraux de n'importe quel semimétal de Weyl en fort champ magnétique.
Afin de nous assurer de la cohérence de notre modeéle, nous allons imposer des conditions
aux bords consistant en des contacts ohmiques. Dans un tel modele, nous allons fixer
P(0) = ¢ (0) = ¢ (0) = Uy et (L) = ¢ (L) = ¢~ (L) = U, pour notre systéme de
longueur L avec U; et U, des voltages imposés aux bornes du systéme [108, 118].

En choisissant ces conditions aux limites, on trouve pour z = 0 que F = F ainsi que
A+ B = Fegenv2T,/A? et pour z = L, F = F = ( et par conséquent A = B = 0, de plus
on trouve aussi que C = (U, — U;) /L. Cela nous permet donc d’écrire les solutions pour
toutes les variables et quantités d’intérét :

. 7orte b — Uy q*0rTo

0 = E., 4.107

io(z) = =53 an L 2200 (4.107)

jo(z) =0, (4.108)
~ u, — U

¥(z) = 95 (2) = 95 (2) = %Z + Uy, (4.109)

ouona posé D = U afin de respecter les conditions aux limites en z = O eten z = L pour le
potentiel électrostatique et les quasi-potentiels de Fermi. Le choix de D n’intervient pas dans
les observables physiques. Tout d’abord, on retrouve pour I’équation du courant le résultat
bien connu de la conductivité en fort champ magnétique d'un semimétal de Weyl, donnant
lieu a la fameuse magnéto-résistance négative [78]. Ensuite, dans ces conditions aux bords
on trouve un courant axial hors équilibre nul. On a également relié la génération de charge
induite nette hors équilibre au courant axial (c.f. équations (4.87) et (4.89)). Un courant
axial nul implique alors la condition de quasi-neutralité, avec pj (z) = —p, (z), ot I'exces
d’électrons dans un noeud est compensé par un déficit dans 1’autre noeud [109]. Parce que
la charge totale est conservée dans 1’équation de continuité et que dans notre modeéle, seuls
les niveaux de Landau chiraux y contribuent, la condition de quasi-neutralité est vérifiée a
priori. L'équation du potentiel électrostatique indique que, dans un milieu homogene et en
présence de contacts ohmiques, le champ électrique est constant dans 1’échantillon, ce qui
est également attendu.

4.4.3 Solution numérique du systéme d'équations couplées comme référence

Nous allons maintenant présenter une méthode numérique utilisée pour les hétéro-
structures semiconductrices comme les diodes. Cette méthode est tirée du chapitre 50 de la
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référence [118]. On rappelle qu'on veut ultimement inclure un champ électrique externe
dt a la lumiére dans notre modele, ainsi que le premier niveau de Landau non chiral. On
va ici présenter la méthode générale pour résoudre numériquement les équations de Van

Roosbroeck, puis extrapoler cette méthode a des problématiques futures.

Tout d’abord, si ’on considere uniquement le niveau chiral, on a comme équations de
départ (4.90), (4.91) ainsi que (4.92). Si le champ magnétique est orienté perpendiculairement

au miroir, on sait que l'on peut trouver une solution analytique.

Premieérement il faut en regle générale calculer le potentiel intégré (built-in potential en
anglais) pour un systéme hétérogene. Ce potentiel intégré représente la fonction ¢(z) al’équi-
libre thermodynamique, ¢’est-a-dire lorsque ¢ (z) = ¢, (z) = 0. L'étape initiale est alors de
poser la condition de neutralité locale a I’équilibre, c’est-a-dire de poser 9%1/9z> = 0 pour
’équation (4.87). Dans notre cas, cela résulte simplement a . (z) = 0. Nous ne discuterons
pas le cas de I'hétérostructure ici qui a été développé en détail pour les semiconducteurs
ordinaires dans la littérature [118].

Deuxiémement il faut discrétiser notre systéme et définir les conditions aux limites.
Plusieurs schémas de discrétisation existent dans le cadre des jonctions semiconductrices
[108,118]. Nous allons ici implémenter une discrétisation uniforme pour un systéme de
Niites = 801 points et utiliser une méthode de différence finie pour les dérivées premieres et
secondes.

Considérons un instant des conditions aux limites données et fixes, la méthode que 1'on
choisit alors pour résoudre le systeme est une méthode de Newton, consistant simplement
a trouver le zéro des équations (4.90), (4.91) et (4.92) simultanément par itérations succes-
sives [124]. Cependant, au lieu d’avoir une simple équation polynomiale ou différentielle a
résoudre, on a trois équations qui sont des fonctionnelles de la position. Chaque variable
indépendante ((z), g (z) et ¢, (z)) s'écrit alors comme un vecteur en z de Niites. Chacune
de ces équations devient alors un vecteur avec un nombre d’éléments correspondant au
nombre de sites. Pour une fonction simple d"une variable, I'algorithme entre deux itérations

de la méthode de Newton s’écrit

(%)

X1 = Xk — , (4.110)
f'(xx)

ou f'(x) est la dérivée premiére de f(x) et k une itération donnée. Dans notre cas, nous

cherchons le zéro de plusieurs équations simultanément, on doit alors calculer le jacobien

du systeme pour trouver les nouvelles valeurs de nos variables indépendantes a chaque

itération. La matrice jacobienne nécessaire est de la taille (Nyar. X Niites) X (Nvar. X Nsites),
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ol Nyar. représente le nombre de variables indépendantes, au nombre de 3 dans notre calcul.

Pour résumer, entre l'itération k et k 4- 1 de la méthode de Newton, on procede a 'opération

suivante :
-1
oF; 9F;  9F + -

Pr+1 Pi I gt op, Fy (‘/’kr‘PO,kr‘Po,k>

+ = + — a& aﬁ & —+ - . .
Po,k+1 Po,k W gl opy F; (’I’k'(Po,qu’o,k) (4.111)
~ ~ OF;  OFy  OFs F ( + —)

Pok+1 Po,k 0% apr  apy ) 4 3\ Pr Po i Pok

Les itérations continuent jusqu’a convergence. Dans 'équation (4.111), ¢y et go(jfk sont des
vecteurs a Nsjes composantes et Fy, F, et F3 correspondent respectivement aux équations
(4.90), (4.91) et (4.92), c’est-a-dire Fq (‘Pk"P(J)tk/q’o_,k) = 0 correspond a I’équation (4.90), etc.
On précise également qu’on calcule la matrice jacobienne pour les équations discrétisées. Une
fois que l'itération par la méthode de Newton est donnée, il faut développer un algorithme

pour calculer toutes les propriétés hors-équilibre du systeme.

Tout d’abord, on initialise le systeme en supposant ’équilibre thermodynamique, avec
les vecteurs initiaux q)gt,kzo = (0) lN:Sil‘eS ainsi que Py—o = (weq.)f\fi‘%, ot la notation (A)fiSiltes
représente le vecteur ot1 les Njtes composantes sont égales a A. Les conditions aux limites,
pour le cas des contacts ohmiques, sontinitialisées a U; = U, = 0. Ensuite, on doitaugmenter
légerement U, et U; pour générer une différence de potentiel sU = U, — Uy a chaque
itération. On résout ensuite notre systéme d’équations avec la méthode de Newton en
partant des vecteurs (lpk=0,¢3:k:0, (Po_,k:0> de l'itération k = O, pour obtenir par la suite nos
vecteurs "mis ajour" (—1, q)z'):kzl, ®ox—1) aprés la premiére itération. Enfin, on recommence

cette derniére étape jusqu’a la valeur de différence de potentiel voulue.

La figure 4.1 représente les solutions obtenues pour divers itérations du potentiel élec-
trostatique, des quasi-potentiels de Fermi ainsi que le courant obtenu pour la derniére
itération. Pour cette figure, on a augmenté la différence de potentiel par pas de U = 0.2mV
jusqu'a Up — U; = —1mV, o1 on a continué a faire quelques itérations pour vérifier la bonne
convergence du systéme. On a comparé les résultats obtenus numériquement a la solution
analytique de la section 4.4.2 et on remarque que la correspondance est excellente, ce qui
nous permet de vérifier que notre algorithme numérique est une bonne référence pour de
futurs résultats. On vérifie aussi que le courant axial est nul en tout point, comme prédit
analytiquement pour des conditions aux limites type contacts ohmiques. De plus, si les deux
noeuds sont reliés par un miroir et le champ magnétique orienté perpendiculairement au

miroir, la présence d"une inclinaison des cones n’a aucune conséquence sur les résultats.
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Ficure 4.1 Panneau de gauche : Potentiel électrostatique en fonction de la position dans le
systéme. Panneau de droite : Quasi-niveau de Fermi pour le noeud de chiralité
positive (les courbes sont identiques pour le noeud de chiralité négative) en
fonction de la position dans le semimétal. Panneau du bas : Courant pour chaque
noeud, vecteur et axial en fonction de la position dans le semimétal sous fort
champ magnétique pour la derniere itération du calcul. Les courbes rouge et bleu
pointillées représentent respectivement le courant du noeud de chiralité positive
et négative. La courbe noire représente le courant vecteur et la courbe jaune en
tirets le courant axial. On a choisi comme parametres t, = t, = 0.1, ¢, = 0.5,

Ty = 1ps, €0 = 30, vp = 3 X 10°m.s~! et B = 1T. On a choisi une longueur du
systeme L = 10 ym avec un nombre de sites Nijes = 801.

Nous nous sommes concentrés dans cette section sur le transport des niveaux de Landau
chiraux pour deux noeuds de Weyl reliés par un miroir. Cependant, notre algorithme est
généralisable au cas comportant un niveau de Landau chiral et le premier niveau non chiral.
Il suffit de reprendre les équations de van Roosbroeck pour le potentiel et appliquer la méme
méthode de Newton. Cette fois, on inclut le champ électrique externe de la méme fagon
que la différence de potentiel pour des contacts ohmiques. On augmente progressivement
I'intensité de la lumiere a chaque itération, ce qui revient a inclure la lumiere externe de

maniére adiabatique. Cette derniere tache reste a étre implémentée.
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Résumé du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons motivé 1’étude de dispositifs a base de semimétaux de Weyl
en fort champ magnétique pour tenter de détecter des signatures propres aux propriétés
topologiques de ces derniers. Nous avons choisi d'utiliser le formalisme de dérive-diffusion,

célebre dans la physique des semiconducteurs.

Ce formalisme nous a permis de dériver un ensemble d’équations, aussi appelé systeme
d’équations de van Roosbroeck [104, 108] pour un semimétal de Weyl en fort champ magné-
tique pour les niveaux de Landau chiraux ainsi que pour les premiers niveaux de Landau
non chiraux. Plusieurs résultats préliminaires ont déja été obtenus en parvenant a résoudre
analytiquement ce systéme d’équations mais uniquement pour les nivaux chiraux. On a
montré ici des solutions particulieres pour le cas de contacts ohmiques mais de nombreuses
conditions aux limites peuvent étre explorées, comme le fait d’injecter un courant axial a

une extrémité et mesurer sa diffusion dans le systéme.

Nous sommes parvenus a écrire un algorithme qui nous permet de résoudre le systeme
numériquement, au moins pour le cas de niveaux de Landau chiraux. Cela nous a également
permis de vérifier nos résultats analytiques et ultimement de pouvoir le généraliser au cas
avec les niveaux non chiraux ainsi qu’a la présence d’un champ électrique externe due a la

lumiére.

De plus nous nous sommes concentrés uniquement sur les noeuds reliés par symétrie
miroir, en négligeant ceux reliés par symétrie par renversement du temps, ce qui peut étre
incorporé dans un travail futur basé sur le formalisme présenté dans ce chapitre. Le modele
présenté ici se veut simple afin de pouvoir incorporer le nombre de noeuds ainsi que le

nombre de niveaux de Landau voulus, et cela, en présence ou non de lumiére externe.



Conclusion

Dans cette thése, nous nous sommes intéressés au lien entre la nature topologique des
semimétaux de Weyl, les interactions entre les électrons, la présence d'un champ magnétique
externe et la manifestation de ce lien dans des mesures optiques puis de transport. Pour ce
faire, nous avons utilisé un modeéle a basse énergie de semimétal de Weyl qui capture les
propriétés essentielles que 1'on a voulu mettre en évidence, comme la chiralité des noeuds
de Weyl et le croisement de bandes non dégénérées. Nous nous sommes concentrés sur
deux types de réponses optiques égales a un facteur pres, que sont la conductivité optique
interbande ainsi que 1’absorption optique interbande. La premiere pour le cas en fort champ
magnétique, parce que plus usitée dans le cadre du formalisme de I’approximation GRPA,
et la seconde en I'absence de champ magnétique externe, plus proche d"un formalisme
de la physique des semiconducteurs. Cette thése a également eu a coeur de comparer ses
prédictions théoriques avec des mesures expérimentales, c’est pourquoi on a étudié I'effet des
différentes relations de symétries dans un cristal, comme la symétrie miroir, le renversement
du temps ou 'inversion spatiale, afin de décrire la réponse optique de notre modele minimal
et pouvoir I'extrapoler a des matériaux réels.

Dans le chapitre 2, nous nous sommes efforcés d’écrire une théorie de 1’absorption
optique pour un systéme a deux bandes avec une dispersion linéaire en prenant en compte
I'effet des interactions entre les électrons au voisinage de chaque noeud de Weyl. Cela nous
a permis d’écrire une équation pour un exciton dit topologique. Dans le cas d"un semimétal
de Weyl avec des termes non linéaires dans la dispersion, on est parvenu a relier les éléments
de matrice de I'interaction coulombienne a une phase de Berry jointe entre 1’électron et
le trou. Pour une dispersion parfaitement linéaire, 1'effet de cette courbure de Berry est
moyenné a zéro. Pour une dispersion parfaitement linéaire, la réponse optique pour une
lumiere polarisée circulairement gauche et droite est dégénérée. Cependant, si 'on inclut des
termes non linéaires, cela se traduit par la brisure de la symétrie anti-unitaire (ou symétrie
de renversement du temps effective) a basse énergie, qui a pour conséquence de donner une

contribution non nulle a cette courbure de Berry jointe qui donne une chiralité aux excitons.
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Cet effet se manifeste dans le calcul de I’absorption optique. En brisant la symétrie de
renversement du temps effective a basse énergie, on parvient a lever la dégénérescence pour
une lumiere circulairement polarisée entre les noeuds reliés par, cette fois, la vraie symétrie
de renversement du temps dans le cristal. Cette levée de dégénérescence est caractéristique
de la polarisation de vallée partielle que 'on a décrit. Proche du seuil d’absorption, il existe
une plage en fréquence ot1 un nombre limité de noeuds de Weyl absorbent plus que d’autres
la lumiere. Le lien entre la courbure de Berry jointe, la vorticité des fonctions d’ondes des
paires électron-trou, ainsi que la brisure de cette symétrie anti-unitaire a basse énergie,
pouvant venir de termes non linéaires ou d’une inclinaison du noeud de Weyl, ont été

essentiels afin d’obtenir cette polarisation de vallée.

La polarisation de vallée partielle n’étant qu'une étape, on a cherché dans le chapitre
3 un moyen pour obtenir une polarisation de vallée compléte. En se concentrant sur la
polarisation de vallée partielle entre noeuds reliés par la symétrie de renversement du
temps, la brisure de cette derniére s’est avérée étre un point de départ pour notre travail.
On a alors inclus un champ magnétique externe a notre étude, donnant lieu a un ensemble
de niveaux de Landau, dont un particuliérement spécial, le niveau de Landau chiral qui
disperse seulement dans une direction. Les interactions entre électrons ont été implémentées
en utilisant1"approximation GRPA pour un gaz de fermions en fort champ magnétique, ce qui
nous a permis d’écrire la conductivité optique en présence de ces interactions. Cette fois ci,
pour plus de facilités théoriques, nous nous sommes concentré sur des cones de Weyl inclinés,
ce qui rend également les comparaisons avec 1’expérience plus aisées. Nous nous sommes
ensuite intéressés a 1’effet des divers parametres de notre modele, comme l'inclinaison du
cone, le potentiel chimique ainsi que la constante diélectrique. La polarisation de vallée
est cette fois complete entre noeuds reliés par symétrie de renversement du temps sur une
certaine plage de fréquence. Cette derniere est maximale lorsque le potentiel chimique croise
uniquement le niveau chiral mais proche du premier niveau non chiral, c’est-a-dire a 'entrée
de la limite quantique. De surcroit, plus I’amplitude du vecteur d’inclinaison est importante,
plus la brisure de la symétrie anti-unitaire est "forte" et donc amplifie également la plage en
fréquence de la polarisation de vallée. L'observation expérimentale de cette polarisation de
vallée compléte se manifeste par le dédoublement de la transition optique entre le niveau
chiral et les niveaux non chiraux. Lamplitude de ces pics est renforcée par les interactions de
Coulomb. Ces considérations montrent la nature topologique de cette polarisation de vallée
complete. En outre, il est possible de controler cette derniere selon la direction d’application
du champ magnétique et la direction de propagation de la lumiere. En particulier, il est
possible, si ces deux derniers ne sont pas orientés selon un axe de symétrie principal, de

réaliser optiquement une polarisation de vallée chirale.
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Finalement, le chapitre 4 construit une théorie du transport pour un semimétal de
Weyl en fort champ magnétique afin de déterminer s’il est possible de détecter, autrement
que par une réponse optique, la polarisation de vallée complete. Nous avons alors écrit
un ensemble d’équations, qui a fait la gloire des dispositifs semiconducteurs, appelées
équations de van Roosbroeck, pour notre systéme d’intérét. Tout en gardant a I'esprit la
polarisation de vallée complete, on a choisi de tronquer I'espace de Hilbert et de ne garder
que le niveau de Landau chiral et le premier niveau non chiral dans notre étude afin de
simplifier le probléme. Nous sommes alors parvenus a écrire une équation pour le courant,
une équation de continuité pour chacun de ces deux niveaux et chacun des noeuds, ainsi
que l'équation de Poisson pour le systéme. On a ensuite écrit une solution en absence du
champ électrique externe de la lumiére et en omettant volontairement le niveau de Landau
non chiral pour se concentrer sur les niveaux chiraux. Nous avons trouvé une solution
analytique a notre systéme d’équations les niveaux chiraux. En appliquant des conditions
aux limites associées a des contacts ohmiques, nous avons trouvé avec une nouvelle approche
des résultats déja connus dans la littérature, comme la célebre magnéto-résistance négative.
Nous avons aussi résolu numériquement ce méme systeme d’équations afin de pouvoir
observer une correspondance entre les deux résultats. Cette correspondance étant excellente,
nous pouvons avec confiance utiliser 1’approche numérique développée pour un probleme
plus élaboré.

Pour compléter les travaux présentés dans cette thése, il serait intéressant de déterminer
une maniéere de mesurer expérimentalement la polarisation de vallée partielle, dont ’ampli-
tude s’avere malheureusement faible dans nos calculs. De plus d’autres fagons de mesurer la
polarisation de vallée complete peuvent étre imaginées, comme 1’effet Kerr ou Faraday, qui
sont sensibles a la brisure de symétrie par renversement du temps. Une étude de la réponse
optique en incorporant I'influence des arcs de Fermi, qui sont eux aussi une manifestation
de la nature topologique des semimétaux de Weyl pourrait s’avérer intéressante. De méme,
on s’est concentré sur les semimétaux de Weyl de type I; la nature de la polarisation de
vallée pour les semimétaux de Weyl de type II, reste a ce jour inexplorée. Nous nous sommes
uniquement intéressés dans ce travail a 1’étude des propriétés statiques de la polarisation
de vallée; comprendre la dynamique de cette derniere serait également bienvenu. Pour finir,
le dernier chapitre ouvre vers de nombreuses avenues de recherche. Comment controler
la polarisation de vallée par le transport ? Est il possible de la détecter et I'utiliser ? Quid
du courant axial pur crée par une polarisation de vallée complete ? Enfin, est il possible de
voir un jour une utilisation des propriétés topologiques des semimétaux de Weyl dans des

dispositifs électroniques ? Une thése ouvre autant de portes, voire plus, qu'elle n’en ferme.



Annexe A

Calcul analytique des fonctions d'ondes et
des énergie propre pour un noeud de Weyl
avec des interactions électron-électron de

type contact

L'objectif de cette annexe est d’appuyer les résultats numériques de la section 2.3 en
portant un nouveau regard sur ces derniers a I’aide d"une approche analytique de I'équation
(2.80). On fait I'approximation d"un potentiel de Coulomb local ot on remplace le potentiel
coulombien écranté par un delta de Dirac. L'approche choisie ici est similaire a celle étudiée
pour les états liés a deux électrons [125].

Cette approximation est valide pour des échelles de longueur qui dépassent la longueur
caractéristique d’écrantage, et donc pour des vecteurs d’onde qui sont petits par rapport
au vecteur d’onde de Thomas-Fermi gtr, ou de maniére plus pratique, si grr est grand
comparé au cutoff en moment, ce qui est en effet possible dans la limite d’interactions fortes
(c’est-a-dire €, de 'ordre de 1), dans la limite de dopage fort (c’est-a-dire ot I'énergie de
Fermi est élevée, mais ce qui peut poser des problémes sur la justification du modele a basse
énergie) ou bien si I'on se trouve au voisinage d"une singularité de Van Hove (a 1’exception
du point de neutralité). Cependant le vecteur d’'onde de Thomas-Fermi doit rester petit par
rapport au vecteur d’onde de séparation entre les noeuds de Weyl. Dans cette limite, nous
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pouvons remplacer 1’équation (2.75) par

er(kH/kz) kl”rk;) (Al)

2€0€00q3p Jo 27T
o2

[sin 0 sin 6} + (1 + cos 67 cos b)) cos ¢ + i(cos b7 + cos 0, ) sin |

[sin 0 sin 06,0 + 1(1 —c0s07)(1 —cos ;)8 -1+ 1(1 + cos07) (1 + cos 0 )1

- 2€0€003 5 2 2

Dans ce régime, on observe que seuls les canaux de moment angulaire m = 0, &1 contribuent
a l'attraction effective électron-trou; de plus seuls les canaux m = £1 sont activés par la
lumiere circulairement polarisée (m = +1 pour RCP et m = —1 pour LCP). L'avantage est
que l’équation (A.1) devient indépendante de l'intensité des interactions entre électrons étant
donné que g3z = €2/ (€p€x )V (€eF) pour 'approximation de Thomas-Fermi. En plus de cela,
il est alors possible de séparer le terme d’interaction coulombienne entre les variables sans
prime (sin 6+ et cos ;) et celles avec (sin 0} et cos 6), ce qui permet une solution analytique
de I'équation de Wannier. Le probléme a résoudre est en fait une variation du probleme de
Cooper dans la théorie BCS (Bardeen-Cooper-Schrieffer) de la supraconductivité [126].

Premiérement, considérons le canal de moment angulaire m = 0. En divisant I’équation
(2.80) par le facteur (2|d- (k)| — €x,m=0,r), que 'on suppose alors non nul, ce qui est le cas en
présence d’interactions, puis en multipliant par le facteur sin 6, et enfin en intégrant sur la

variable k, nous arrivons a

2

e 2, O(|de(k)| — |er|)
_— sin“ 6 =1, A2
zeoemq%}:‘ -/k,kz T2|dT(k)| - ei’l,m:(),”[‘ ( )

ol l'on a choisi la limite de température nulle. On précise également que pour plus de
simplicité, on a négligé la correction de la self-énergie sur les bandes, donc &, (k) est
remplacé par E,- (k). On rappelle également que toutes les intégrales sur les vecteurs d’onde
obéissent a la condition |d;(k)| < A (c.f. I'équation (2.78)).

On obtient alors, grace a I'équation (A.2), les énergies d’excitation des paires électrons-
trous correspondant a m = 0 pour le noeud 7. De la méme fagon, on trouve que les énergies

d’excitation pour le canal de moment angulaire m = +1 obéissent a

2 / (14 cosb:)* O(dc(k)| — |eF|) -1 (A.3)
k ke

m 2 z‘dr(k)‘ — €nm==+1,7

Afin d’obtenir des solutions analytiques approximatives pour les équations (A.2) et (A.3), il
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nous faut reconnaitre la relation

/kl, Elky ke :/ dE/F (E = [dc(K)]), (A4)

ou [, = [d°k/(2m)*@(A — |d-(k)|). En utilisant cette relation pour les équations (A.2) et
(A.3), ces dernieres deviennent

2 A
¢ / dEﬁ <sin2 9T>E =1,

2e0€c0q>p Jier|  2E — €nm=0,c
2 A E 1+ 6:)?
s [ dE or(E) <( 0s Br) > =1, (A5)
2€0€cotp Jlerl  2E — €nm=117 2 E
ot v¢(E) = [, 4( (k)|) est la densité d’états résolue en noeud a 1’énergie E et
d;
(oK) _ S Sl — ld-(k)|)

(A.6)

VT(E)

est une valeur moyenne sur une surface d’énergie constante (E) autour du noeud t d’une
fonction dans 1’espace des vecteurs d’onde f+ (k).

I existe de nombreuses solutions de I’équation (A.5), indexées par 1'indice n. On va
s'intéresser ici uniquement aux solutions d’énergie propre €,,r < 2|€g|, ¢’est-a-dire proches
(et 1égerement inférieures) du seuil d"absorption optique. Dans ce cas, les intégrandes de
I’équation (A.5) sont piqués au voisinage de E ~ |ef| en raison du delta de Dirac, et on
obtient donc

Em=0, = 2|ep| —2A exp [—1/Am=0,(|€F])]

Em=t1r = 2|er| —2Aexp [—1/Am=s1,-(|€F])], (A7)
ol on définit
2
e .
An=oeller]) = goe g vrllerl) (sin® 6o

2
e

Am=s1-(l€F]) = WW(;@) {(1 4 cos 9T)2>|€F| . (A.8)
coTE

Lors de la dérivation de I"équation (A.7), nous avons négligé les termes d’ordre O(|er|/A).
Les quantités €, - — 2|er| (c.f. I'équation (A.7)) représentent les énergies de liaison pour des
excitons de Mahan [127] avec un moment angulaire azimutal m. De plus, il faut noter que
I'énergie de liaison de ces excitons est supprimée de maniére exponentielle, ce que nous
discuterons par la suite.
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Discutons maintenant de I’équation (A.7) pour certains cas particuliers. Lorsque a =
B = 0 (c’est-a-dire des noeuds de Weyl avec une dispersion parfaitement linéaire), on trouve
(cosb7)g = 0 (c.f. figure 2.2) et

(14 cosb;)?

<Si1’12 9T>E = <2> , (A9)
E

ce qui implique automatiquement €,,—o,r = €,=+1,r et donc que les énergies de liaison pour
un semimétal de Weyl parfaitement linéaire sont indépendantes du moment angulaire.

Maintenant, autorisons des termes non linéaires dans la dispersion, il s’ensuit que

(cosb)r # 0. Pour que le calcul soit plus aisé, on procede au changement de variable

J= 1

ou | 6 = [ d3d-/(2)*O(A — dr) et |0k/dd,| est le déterminant du Jacobien. En coordon-

nées sphériques, on a d; = d-(sin 6 cos ¢, sin 6 sin ¢, cos ), avec d € [0, +oo[, 67 € [0, 7T]

suivant

ok
0B,

, (A.10)

et ¢ € [0,27]. Le cutoff ultraviolet pose une contrainte uniquement sur d- (étant donné que
c’est la seule variable reliée a 1’énergie) et non pas sur 0 et ¢, ce qui est ’avantage de ce

changement de variable.

Dans le cas ou B = 0, le Jacobien est simple a calculer analytiquement, on se place donc

dans cette limite dés a présent. On a pour le noeud 7 = 1

ax
dd,

Uz
v? (v, + ady ;)?

. (A11)

On rappelle que le cutoff ultraviolet impose que les termes non linéaires sont considérés
comme une perturbation de la dispersion électronique. Cela impose donc que « k2| <1, ce
qui implique que v, + ady . > 0. En utilisant les équations (A.10) et (A.11), on obtient

2 2 2
2 e e €F v, /v
= vr(€p) = A12

pour B = 0. Le cutoff ultraviolet nous garantit que |a| < |v./€r|. En remplagant I'équa-

tion (A.12) dans 1’équation (A.8) puis en calculant les intégrales dans cette derniére, on
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parvient a trouver

1Fx 1/1 1—x
i) = s 14 (5 x) 3]

1—x 1 1+x
Am=0,1=1(x) = S <—1 + —In > , (A.13)

toujours pour S = 0 et o1 on a défini

aler|
X

. (A.14)

comme parametre adimensionné qui détermine le degré de non-linéarité de la dispersion

en I'absence d’interaction. On a immédiatement que x = 0 pour a = 0.

A présent, nous allons nous concentrer sur quelques cas limites de I’équation (A.13).
Dans la limite ot1 x < 1, qui est un régime faiblement non linéaire, on obtient

Am=0=1(x) = 1/(247) + O(x?)
Ames1-1(x) = (1 F x) /(247) 4+ O(x?), (A.15)

on a alors pour les énergies propres

Em=—1 < €m0 < €Em=1 (sia >0),

Em=1 < €Em—0 < Em=—1 (sia <0), (A.16)

donc & # 0 crée une chiralité de I'énergie de liaison des excitons autour d’un méme noeud,

ie. €y # €_p.

A l'inverse, pour x ~ 1, qui est un régime fortement non linéaire en considérant x > 0,

on trouve

Am=0,=1(X) =~ Ap=1,=1(x) = 0
Am=—1,7=1(x) = 1/(87), (A.17)

ol on a omis les termes d’ordre O(1 — x) et O((1 — x) In(1 — x)). De fagon similaire, si

x ~ —1, c’est-a-dire un régime fortement non linéaire mais pour & < 0, on a
7

Am=0,r=1 (x) >~ Ap=—1,=1 (X) ~0
Amzl,Tzl (x) ~ 1/(87‘[) (A18)
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En résumé, dans la limite o1 |a| devient grand, donc |x| — 1, l'effet de la chiralité des
excitons devient de plus en plus prononcé, de plus, comme pour le cas a faible non linéarité,
I'énergie de liaison la plus grande pour « > 0 (¢ < 0) a lieu dans le canal de moment
angulaire m = —1 (m = 1). En outre, les résultats pour le régime fortement non linéaire
restent cohérents avec notre hypothése de départ de considérer €, >~ 2|er|.

A partir de I’équation (A.8), il est clair que la différence entre €,,—1 ; et €,,—_1 - provient
du fait que (cos 0¢)|c,| # 0. Comme il mentionné a la figure 2.1, le facteur cos 0, peut étre
lié au flux de la courbure de Berry jointe. Il est donc intéressant de noter que

(cosbr)., # 0« (Qsch - 2), #0, (A.19)

ol Qg, est la courbure de Berry définie a 1’équation (2.63). En d’autres termes, la projection
de la courbure de Berry le long de 1’axe qui connecte les deux noeuds de Weyl de chiralités
opposées doit avoir une moyenne non nulle lorsqu’elle est évaluée sur la surface de Fermi

afin de donner lieu a une asymétrie entre les états d’exciton m et —m.

Pour le modele avec une dispersion parfaitement linéaire (« = g = 0), on a (cos 0z)|c,| =
0 et donc l'effet de la courbure de Berry dans la différence en énergie des états de paires
électrons-trous m et —m se moyenne a zéro, manifestation de la symétrie anti-unitaire de
renversement du temps effective a base énergie pour un noeud de Weyl (c.f. I'équation
(2.90)). En présence de termes non linéaires dans la dispersion, alors (cos ) lez| # Oetla
courbure de Berry jointe donne lieu a la chiralité des excitons et donc dans le spectre de
’absorption optique.

Par conséquent, notre modéle analytique simple prédit une différence entre les états de
moment angulaire +m. Cependant, que ce soit pour le régime ot |x| < 1 oubien |x| ~ 1,
cette différence entre les énergies €,,—1 et €,,—_1 est extrémement faible : de 'ordre de
exp(—247) ~ 103 et exp(—871) ~ 10! (en unité de er) respectivement pour les énergies
de liaison. Cela implique que n'importe quel modele réaliste avec une durée de vie finie de ces
excitations, impliquant un élargissement du pic dans ’absorption optique rendrait une telle
différence complétement inespérée a détecter. Cette conclusion est toutefois cohérente avec
les résultats numériques obtenus pour I’absorption optique dans la section 2.3. Nous avons
noté dans cette derniere une différence tres faible entre les énergies propres €,.r et €4, —n 1,
et que l'origine de I’asymétrie dans ’absorption optique venait plutot des fonctions d’'onde de
I’équation de Wannier (si I'on néglige la renormalisation des bandes via la self-énergie). Afin
d’expliquer ce résultat, nous allons désormais nous concentrer sur les fonctions propres de

I’équation (2.80). Toujours dans la limite ot le potentiel coulombien est remplacé par une
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Contact interaction Wave function for m=-1 Long-range interaction Wave function m=-1

Ficure A.1 Fonctions d’onde pour les paires électrons-trous. Panneaux de gauche : Figures
obtenues avec I'équation (A.20) pour m = —1 (panneau du haut) et m = +1
(panneau du bas) pour les fonctions d’onde avec 'interaction de Coulomb de type
contact. Pour m = —1, la fonction d’onde s’annule lorsque kH =0etk, >0,i.e.

quand cos = 1. A l'inverse, pour m = +1, la fonction d’onde s’annule lorsque
kH = 0etk; < 0,1ie. quand cos@ = 1. Panneaux de droite : Fonctions d’onde
calculées numériquement pour m = —1 (panneau du haut) et m = 41 (panneau
du bas) dans le modéle avec une interaction de Coulomb a longue portée. Bien
qu’il existe des différences dans les détails des fonctions d’onde pour les deux
modeles, les mémes zéros apparaissent pour cos 8 = £1 dans le cas ot m = F1.
On a choisi un modéle linéaire pour faire ces calculs (i.e. « = f = 0), avec v, = v,
et un cutoff en énergie A = 10|er|. La fonction d’onde représentée correspond a
une énergie propre de 2.9607|er| (ce qui correspond au seuil d’absorption pour
cette valeur de A étant donné que le terme de self-énergie est inclus ici). L'ajout
des termes non linéaires conduit a une différence d’amplitude des fonctions
d’onde pour m = 41 et m = —1, mais ne change pas les zéros de ces fonctions
d’onde & cos @ = —1 et cos§ = +1 respectivement.

fonction delta de Dirac dans 'espace, on obtient

= Cpm=0 O(|d (k)| — |er|)
n,m= 'T2‘dr(k>‘ — €n,m=0,t

= Cpme O(|d- (k)| — |e|)
n,m_il,12|dT(k) | — €n,m=+1,1

Yum=0,7 (K, kz) sin 6,

l,bn,m::l:l,'r (k“, kz) (1 + cos GT), (A20)
ol Cyr sont des constantes indépendantes de k qui peuvent étre déterminées en utilisant la
condition de normalisation des fonctions d’onde. On peut vérifier que 1'équation (A.20) est
en effet valide en la ré-insérant dans "équation (2.80) avec le potentiel coulombien donné
par I'équation (A.1).
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A partir de 'équation (A.20), on peut noter deux caractéristiques qui sont valides que
I'on choisisse un modele avec une dispersion linéaire ou non linéaire. Premiérement, les
fonctions d’ondes électrons-trous ont des zéros situés a 8 = 0 pour m = —1,eta 6 = 7 pour
m =1, et a ces deux valeurs pour m = 0. Deuxiémement, le moment angulaire m donne lieu
a une vorticité des fonctions d’onde exp (im@)¥umz (k|| k) le long de boucles infinitésimales
centrées au niveau des noeuds. Dans un certain sens, I’équation (A.20) est ’analogue des
paires de Cooper topologiques nodales dans un semimétal de Weyl supraconducteur [128].
Une différence importante est que, dans notre cas, il n’est pas nécessaire d’avoir un condensat

excitonique afin d’obtenir ¢, # 0.

La figure A.1 illustre justement les fonctions d’onde pour m = +1 en fonction des
vecteurs d’onde kH et k,, et on observe justement ces zéros (ou noeuds) pour cosf = =£1.
Point important a noter, on a ajouté sur la méme figure les fonctions d’'onde du probléme
avec l'interaction coulombienne écrantée résolu a la section (2.3). Ces fonctions d’onde
contiennent les mémes zéros a cos = £1 que leurs analogues avec une interaction de
type contact. Ce qui nous pousse a affirmer que les zéros de ces fonctions d’onde sont
robustes au point de vue de la topologie du systéme, c’est-a-dire indépendantes des détails
de l'interaction coulombienne.

En utilisant I’équation (A.20), on peut alors comprendre analytiquement pourquoi
I’absorption optique a un noeud donné est différente pour une lumiere circulairement
polarisée droite et gauche. En prenant tout d’abord I'équation (2.89), puis les équations (A.4)
et (A.20) dans la limite de température nulle, et pour plus de simplicité dans le calcul

analytique, avec § = 0, on trouve pour le noeud 7 =1

2

7Te
Xﬁl,i(w) = "6 C%z,m:il,r:l(s(hw — €nm=+1,1=1)
n
A v1(E) ho o 12
X dE — ((1 4+ ak;)(1 £ cosb . A21
[ leF] 2E—€n,m:il,7:1 E <( Z)( 1) >E ( )

On rappelle que l'on se concentre aux valeurs de n qui obéissent & €, >~ 2|er|. On a
montré précédemment que les énergies d’excitation des paires électrons-trous étaient sen-
siblement égales pour m = 1 et m = —1. De plus, pour le modéle avec une dispersion
parfaitement linéaire, on trouve ((1 + cos 0)?(1 + ak;))r = {(1 — cos0)?(1 + ak;))g, et donc
on a forcément x7 , = x; _. Lorsque a # 0, il existe cependant une différence entre les
fonctions de réponse x/ | et x; _ qui vient d’une valeur moyenne non nulle sur une surface
d’énergie constante des fonctions cos 6 et cos 6(1 + ak;). Cette différence, contrdlée par le
parameétre sans dimension x n'implique pas, en revanche, de différence exponentiellement

faible contrairement aux énergies propres, et donne une intuition de la raison pour laquelle
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on observe une chiralité de ’absorption optique entre les réponses LCP et RCP dans la
section (2.3). Une approximation du calcul analytique en combinant les équations (A.20)
ainsi que (A.21) conduit a la relation x{ , /x{_ =~ 1+ x?/10 pour x < 1, i.e. que I'amplitude
de I'absorption optique pour une lumiere RCP est plus grande que pour une lumiere LCP.

Pour conclure cette annexe, nous faisons une preuve de concept pour un systéme avec
plusieurs noeuds en étendant nos résultats pour les noeuds autres que T = 1. Commengons
avec le noeud T = 2, qui est le partenaire par symétrie miroir du noeud T = 1. Afin
d’extrapoler le résultat du noeud T = 1 au noeud 7T = 2, on utilise les relations de symétries
mentionnées au tableau 2.1, qui sont v, - —v;,, v — —v,eta — —a. Cela implique
automatiquement €, 1=1 = €um,r—2, €t On peut montrer de maniére similaire que la moyenne
((14 ak;)(1+£ cosB))E est la méme pour les noeuds reliés par une symétrie miroir (on a
k, = d./(hv,) pour le noeud T = 1, tandis que l'on a k, = —d,/(hv,) pour le noeud
T = 2). Cela nous donne une explication, avec ce modele analytique simple, de la raison
pour laquelle le spectre optique est identique pour les noeuds reliés par symétrie miroir,

peu importe la présence de termes non linéaires et d’interaction coulombienne.

Dans un semimétal avec symétrie par renversement du temps, on obtient le hamiltonien
du noeud T = 3 a partir du noeud T = 1 via le changement &« — —a. Par conséquent, le
parameétre sans dimension x change de signe d’un noeud a I'autre. On a montré dans cette
annexe que la contribution des termes non linéaires (surtout a) a 'absorption optique est
une fonction impaire de x. On trouve alors )('i’,l = )(’4,3, ce qui est exactement le résultat
obtenu dans la section 2.3.



Annexe B

Conductivité optique sous fort champ

magnétique dans |'approximation GRPA

Dans cette annexe, nous présenterons le calcul de la conductivité optique en présence
d’interactions coulombiennes sous fort champ magnétique dans 1’approximation GRPA
[91,92], qui consiste a tronquer la self-énergie de certaines contributions et ne considérer
que les contributions de Hartree et de Fock pour les fonctions de réponses a deux particules.

Dans notre cas, on s’intéresse a la fonction de corrélation courant-courant retardée.

Notre point de départ pour ce calcul est la relation entre conductivité optique o,5(w)
et la fonction de corrélation courant-courant retardée Xﬁ Js (q, w) définie a 1’équation (3.21)

que l'on rappelle ici :

I R ,
Re [0y(w)] = - lim - [X]“if(q <) (B.1)

oua, B € {x,y,z}, q et w sont respectivement le vecteur d’onde et la fréquence des photons
incidents. On peut écrire explicitement la fonction de corrélation courant-courant retardée

en temps .
X (@ 1) = —ﬁ ([Ja(a,t),]p(—q,0)]) O (), (B.2)

ou V est le volume du systeme et ], la composante x de 'opérateur courant J.
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B.1 Retour sur I'approximation GRPA

Ecrivons tout d’abord le hamiltonien de notre systéme en incluant le terme d’interaction
de Coulomb

H-uN=Y / du ¥ (w) [ha (u,ida) — 1] ¥a (w) (B.3)

+;Zh/dudu"1’; (WY () V(u—u)¥, (u) ¥, (u),

Y,
Y, (u) = T(u) = Zwa,P (u) Ca,p (B.4)
p

Tai(u)

est un opérateur qui détruit un électron a la position u = (r, z) et pour le noeud de Weyl
d’indice a. De plus, r est la position de I’électron dans le plan perpendiculaire au champ
magnétique. Nous choisissons B || z dans cette annexe. Les indices 1 et | représentent
les composantes up et down du spineur, p tient lieu d’ensemble de nombres quantiques
qui caractérisent 1’état propre et w,, (u) est un spineur propre a deux composantes de
I’hamiltonien /, 2 x 2 sans interactions de Coulomb. L'opérateur c,,, (c%) annihile (crée)
un électron dans un état p au noeud a et V(u — u’) dans 1'équation (B.3) représente le
potentiel coulombien a longue portée. Il faut préciser que dans le terme coulombien de
I’équation (B.3), le produit scalaire entre deux spineurs pour une méme position u seulement

est implicite.

On peut écrire la fonction de réponse courant-courant en temps imaginaire :

Xlalg (@ 1) = _% <TTIIX (q,7) ]/3 (—q, 0)> ’ (B.5)

ol T est le temps imaginaire et T est I'opérateur d’ordonnancement temporel en temps

imaginaire. La transformée de Fourier de cette fonction s’écrit

. g
X (@ 1%) = [ v, (q,7), (5.6

ou (), = 2n7m/pPh est une fréquence de Matsubara bosonique et § = 1/kgT, avec kg la
constante de Boltzmann. La réponse retardée donnant lieu a la conductivité dans I'équation
(B.1) est obtenue par prolongement analytique (iQ2;, — w + i0) de la fonction x},j,(q, iQn).

Ultimement, nous choisirons la limite de température nulle.
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On peut trouver 'opérateur courant en premiere quantification, qui s’écrit apres couplage
minimal dans le hamiltonien sans terme d’interaction

Oh,

]ﬂ,tX — —m, (B7)

ou A, est la composante « du potentiel vecteur. Cet opérateur courant est représenté par

une matrice 2 x 2 dans I'espace du pseudospin.

En seconde quantification, la transformée de Fourier de 'opérateur courant s’écrit

]a « /du T+ iq.u]'a,(x‘{ra (u) ’ (BS)
Z Am Pz a 1 Capar
pP1,pP2

ol on considere comme implicite la dépendance temporelle des opérateurs de création et
d’annihilation. De plus, les éléments de matrice de 1’équation (B.8) s’écrivent

Pl Pz /due un apl (u) Jau Wa,p, (u)} ’ (B.9)

ol nous avons explicitement indiqué le produit scalaire des opérateurs. En insérant I'équa-

tion (B.8) dans I'équation (B.5) et en utilisant [, = ), J1+, On arrive a

b, a,a,b,b
s @0 =5 8 X AL (@ AR (@) X, (0, (B0)
a,b p1,p2,P3,P4

ot la fonction X;ﬁ L;,f 2 ps (T) est définie par
bcd
Xﬁfi,pipi,m (1—m) =— <TTCZ,p1 (1) Co,p, (T1) c:m (72) Cap, (’L’z)> . (B.11)

L'étape d’aprés consiste a dériver une expression explicite pour la fonction 7(%'.'],‘;,)4. On
rappelle les définitions de la fonction de Green a une et & deux particules respectivement :

Gan (1,2) = = (Te¥, (1) ¥ (2)), (B.12)
et
Lupea (12,3,4) = = (T¥E (1) ¥, (2) ¥ (3) ¥4 (9)) + Gua (21) Gae (43). (B13)

Dans ces expressions, le nombre n = (u,, T,) combine les variables de position et de temps
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imaginaire. Dans "approximation GRPA, la fonction de Green a une particule G, (1,2) est
évaluée dans I'approximation Hartree-Fock, i.e.

Gap (1,2) = G2, (1,2) + Y Gy, (1,3) ZFF (3,4) Gap (4,2), (B.14)
c,d

ou Gg b (1,2) est la fonction de Green sans interaction, et

1 = - 1

i (12) = 20,0 (1=2)V (1-3) LG (337) = 2V(1-2)Gyp (12)  (BI5)
Cc

la self-énergie Hartree-Fock, et V (1 —2) = V (u; — u2) d (71 — T2). Dans les équations (B.14)

ainsi que (B.15), les nombres avec une barre au dessus impliquent une intégration sur cette

méme variable. De plus, les indices + et — indiquent des temps différents pour une quantité

infinitésimale afin de préserver 'ordonnancement temporel.

La fonction de Green a deux particules pour la GRPA est ensuite définie comme une
dérivée fonctionnelle de la self-énergie Hartree-Fock [91]. Cela conduit a

Lopea (ur,u,up,u; 71 — 02) = Gy (ug,up; 11 — 1) G (U2, u1; 2 — T1) (B.16)

1
ty Z/dus/du4/dfa Gpe (u1,u3; 71 — 13) Gea (w3, ;3 — 1) V (03 — wy)
of

X Lf fed (Ug,ug,up, 02, 73 — T2)

1
5 Z/du3/du4/dfa Gpe (u1,u3;71 — 1) Grg (ug,u; 3 — 1) V (03 — wa)
of
X Lfecd (Ug,u3,u2, 02,13 — T2) -

Il nous faut préciser qu’on a écrit ici une équation pour la fonction L avec seulement deux
coordonnées de positions et de temps imaginaire, cette quantité étant suffisante pour la
conductivité optique. De plus, nous nous intéressons a la réponse linéaire dans la pertur-
bation externe, donc L ne dépend que de la différence entre les temps imaginaires 71 et 1.
Le premier terme a droite du signe égal de 1’équation (B.16) est la réponse Hartree-Fock
et les deuxieme et troisiéme termes correspondent respectivement aux corrections pour la
polarisation et aux corrections excitoniques. Il convient de noter le dernier terme contient

une fonction de Green a trois points dans 'espace, contrairement aux autres termes.
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B.2 Application pour notre base d'intérét

On obtient une équation pour X;(;i l;qzc ;2 pa (1), la fonction voulue pour 1'équation (B.10),

en développant les fonctions de Green & une et deux particules sur la base des états propres.
On obtient alors

Loped (Ui, up,up,upt — 1) = ) |:wa py (U1) - Wy p, (ul)] [w:;r,m (w2) - wa,p, (uz)}
P1Pa
bed
X 7(% ;,4) (1 — ), (B.17)
et
b
Gup (1, T) = Y wap, (w1) w},, (u2) Gy (7), (B.18)
p1,p2

avec la définition
b
Ghrgh (1) = = (Tecap (D)}, (0)) (B.19)

Nous voulons, a la fin du calcul, obtenir la fonction de corrélation courant-courant définie
pour l'équation (B.10), alors nous devons faire le produit scalaire des spineurs comme
indiqué dans I'équation (B.17). De plus, les spineurs associés a la fonction de Green a une
particule de 1’équation (B.16) doivent étre calculés selon la régle énoncée pour l'interaction
coulombienne, c’est-a-dire que le produit scalaire doit étre écrit pour la méme coordonnée
u,. A titre d’exemple, le produit scalaire des spineurs du dernier terme de 1’équation (B.16)

doit étre interprété comme

[wd () -y (o) | [0l (w2) - wy(2) | [w0] () - we(us)| [0 (ma) - wop(ws) |, (B20)

olt on a omis les indices p volontairement pour une écriture plus compacte. De fagcon
similaire, pour le deuxiéme terme de 1’équation (B.16) nous avons des produits scalaires de
la forme [w](u1) - wy(w1)] [w](u2) - wy(uz)] pour les spineurs associés au produit de deux
fonctions de Green a une particule. Ensuite, nous pouvons simplifier 1'équation (B.16) en
enlevant tous les termes de spineurs propres. On obtient alors
bed , bed
X ch oo (1) = XW) (i), (B.21)
b, ,d
F3p L T L (00 i (@) V (@ Y (—a) x5 (100)
e,f Ps,Pe.P7.P8 4

1

(abe, ,e,c,d :
L L Xt (90) Yiop (@) V (@) Yyl (—@) 1505 (1),
e,f Ps,Pe.P7.P8 4

St —
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o V(q) =V (qu,4:) = €%/ (€€ (75 +q2)) et on définit
0)(a,b,c,d
Xi(’l)r(’z p3, Pz Z GPz P3 1“)71 + i0) ) Gf(’4 P)l (1‘071) (B.ZZ)

La transformée de Fourier de I'élément de matrice de 'opérateur densité apparaissant dans
I'équation (B.21) s’écrit :

m P ( /due’“l“ w! " (u) - w,p, (u)} . (B.23)

On rappelle que 'on considere un champ magnétique B = V x A = BZ. On écrit en jauge
de Landau le potentiel vecteur A = (0, Bx, 0), par conséquent les spineurs propres s’écrivent

1 B
Wap (U) = L Vankx (r) e, (B.24)
z

ou k est le vecteur d’onde parallele au champ magnétique, L, la longueur du systéme dans
la direction z, n I'indice du niveau de Landau (n = 0 pour le niveau chiral, n > 0 pour
les niveaux en bande de conduction et 7 < 0 en bande de valence) et X I'indice de centre
d’orbite des électrons.

On rappelle que les énergies propres possédent une dégénérescence macroscopique en
X égalea N, = S/27(%, ou S = LyLy estl'aire du systéme dans le plan perpendiculaire au
champ et /g = \/I/(eB) la longueur magnétique.

En développant I'opérateur champ sur la base obtenue, on obtient

T \/>z Z Wy nk, X kzcu,n,k,X

n,X,k

un,k,ah|n|—l,X(r) i
\/72 Z e lszﬂ,n,k,X/

Xk Un,k,ah|n|,X (I‘)

(B.25)

ot hyy x = ((—i)ll/ /Ly) @ (x — X) exp(—iXy/{3) avec ¢}, (x) sont les fonctions propres
de l'oscillateur harmonique quantique en une dimension définies a ’équation (3.11). Les
coefficients u, i , et v, x , sont des fonctions non triviales de k en présence d"une inclinaison

quelconque des cones [86].

Pour un semimétal avec des noeuds de Weyl inclinés, I’équation (B.25) n’est valide que
pour un champ magnétique parallele au vecteur d’inclinaison. De maniere similaire, pour

un semimétal de Weyl avec des termes non linéaires dans la dispersion (c.f. annexe C), cette
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méme équation n’est valide que pour un champ magnétique orienté parallelement a 1’axe de
symétrie cylindrique. Par conséquent, pour le reste de cette annexe, nous considérerons que

ces conditions sont vérifiées et nous utiliserons I’équation (B.25) pour 'opérateur champ.

Nous faisons cette simplification étant donné que, dans le cas général avec une orientation
arbitraire du champ magnétique, la forme des spineurs propres en ’absence d’interaction
coulombienne est plus compliquée et ’analyse des effets des interactions a longue portée
devient plus complexe (c.f. matériel supplémentaire de [86] pour les fonctions d’onde en
question). Dans ce cas, il convient de rappeler que les résultats obtenus dans le chapitre 3
impliquant une inclinaison quelconque et quelque soit l'orientation du champ magnétique,

sont en absence d’interactions de Coulomb.

En remplagant I’équation (B.24) dans 1’équation (B.23), on obtient

a 1 i1z —iqu ,—ik +
Yi]?kLX];nz,kz,Xz (q) = L—Z /du el 1Ze 1q ue 1KpZ |:wa,7’l1,k1/X] (1‘) . wa,nz,k2,X2 (I‘)}
—iq . - +
= Oky ko4 / dre 'aLT {wa,nl,kl,Xl (1) - Wany ke, X, (r)}

— v (@) — b (X1+X
= 5k1rk2+qun1k2+‘7z,nzk2 <_qJ-) e 21 % 2)5X1,X2+‘1y€%’ (B.26)

N

ou

(a) % %
n1ka+qz,n2ks (—q1) = u”1,k2+qz,ﬂu”21k2ﬂF\”1|*1/|n2|*1(_qi) + vnl,kz+qz,ﬂv”2rk2ﬂp|nl|/|n2| (—qu),

(B.27)

avec

min(ny,n2)! (£qylp +19:Cp ‘nlinz‘L|n1*1’12|
max(ni, ny)! V2 min(n1,15)

L'équation (B.28) peut étre obtenue par intégration des polyndmes d’Hermite [129]. Le

Fuyny(q1) = (4203 /2)e T 13/4. (B.28)

signe +(—) correspond respectivement au cas 11 > ny (n; < ny) et les fonctions L% (x) sont
les polynomes de Laguerre généralisés. De plus, on a des relations remarquables dans la
limite q;, — 0 pour les équations (B.28) et (B.27), qui deviennent F;, ,,(q1 = 0) = 6y, n, €t
Yfﬁ/nzk(ﬂ) = Oy, n,- Ces dernieres seront fortement utiles par la suite dans le calcul de la
conductivité optique.
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De maniere identique, on peut écrire les éléments de matrice de 'opérateur courant

(a,u) ik —ik .
Anl;klle}nZ,kZ/Xz (q /du elizeiaue iz [wﬂ n1,k1,X1 ( ) Jau - Wany jep, X, (u)} (B.29)

_ —iq T + :
- 5k1/k2+qz /dre 1 |:wﬂ,n1,k],X1 (r) : ]”/“ : wﬂ/”Z/kZ/XZ (r)]

~(a,¢x) (_qj_) e—£QX(X1+X2)

= 5k1/k2+qz Anlkz +qz,n2k2 5X1,X2+q}/€% 4

ol Ai k)n k, est calculé de maniére semblable a I'équation (B.27). Etant donné que les
st 7@ (o)

expressions pour Y, ; . (q 1)e An1k1 1ok (q.) ne dépendent pas du centre d’orbite X,

I’équation (B.8) s’écrit alors

i
—30x(X1+X2) t
]aa Z An1k+qz,n2k qi) Z e 2 5X1,X2+qyézsca,n1,k+qz,xlCll,?lz,k,Xz (B'30)
ny,nak X1,X2
_ an _ (a,a)
= Ny Z An1k+qz,n2k ( qL)Pn1k+qz,n2k (q1),
ny,n2,k

ot on a introduit un nouvel opérateur

(a,b) 1 — i (X1 X +
Prik-tqznok (qu) = N. Z e (% 2)5X1,Xz+qy€§Ca,nl,k+qz,X1cbf”2rer2' (B.31)
? X1, X,

Ce dernier est relié a la transformée de Fourier de l'opérateur densité

=L / du e~ Te 2y ()Y, ()

(a,a)
- Nq) E Z Yf’lllak+qz,1’l2k qJ_) pn1k+qz,n2k <qJ-) . (B‘SZ)
a nynpk
En remplagant 1’équation (B.30) dans I’équation (B.8), la fonction de corrélation courant-

courant en fréquence de Matsubara devient alors

(a,a,b,b)
XJaJp (q,102) E E E ”1k1+'1z,n2k1( qL)Pﬂ1k1+qZ,ﬂzk1,H3k3 qzMsk3 (41, 9.1;1%)

a,b n1---ng ky ks

% A(b B) (q.), (B.33)

nzks —qz,nyk3

(a,ab0b) ) — (a,2) (b,b)
Pl’l?kul,ﬂzkz,n3k3,1’l4k4 (ql’ q/l’ T) - _qu <TTPHZ£1,H2]<Z (ql’ T) pn3k3,n4k4 (_q/i’ O)> : (B34)
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Finalement, en combinant les équations (B.34), (B.31), (B.26) et (B.21), on arrive au résultat

(a,a,b,b) (0)(a,a,b,b)
ﬂ1k11n2k21n3k3,ﬂ4k4 (qJ-’ qi’ZQ ) - Pn1k1,n2k2,n3k3,n4k4 (qJ-' qL'ZQ )

(aa,c,0) (cd)
g;kg Z nlkl,nzkz,n3k3,n4k +p: (qJ-’ pJ—’ZQ”) Hn’skg,nflkg-i-pz, 1k bk —p2 (P)

(ddpb h)
X PI’Z k/l’ pz,n3k3,n4k4 (pl’ qL’ ZQ )

(aa,cd) e (cd)
Zd§ k’zk’ Z kvt (AL P L) XG0 e (P)
1 4
d,c,b,b
(d.cbb) (P, i00), (B.35)

,k,1 pzn k3 Pz/n3k3/n4k4

><P

ol on définit les interactions de Hartree (H) et de Fock (X)

(cd) _ vl (d)
Hniklfﬂzkz,nskafmkz; (P) o Y"clkl;nzkz (PL) v (P) Y"3k3;ﬂ4k4 (_PL) /

(cd) _ —i(t, xp,)26(c) y(@)
Xn1k1,”zk2,”3k3,"4k4 (p) = tze (P2 BYn1k1;nzkz (tL) V(tL pz) Ynsks;n4k4 (—t1). (B.36)
1L
Dans la derniere équation, signalons que le vecteur t; est un vecteur d’'onde en deux dimen-
sions dans le plan (x, y) et a ne pas confondre avec le vecteur d’inclinaison. On précise que

pour le calcul du terme de Fock, on a utilisé la relation
t (X
Ca/n/k/XCb'n/’k/’X/ Zpi’lk n'k' pL eZp ( X )5X X’-H? EZ (B37)

La fonction de Green Hartree-Fock & deux particules 151 ,)(E”nzlibgsh ks (41,95 1Q0) qui ap-

parait dans 1’équation (B.35) peut étre calculée de deux fagons, soit en calculant directement
I’équation (B.22), soit en parvenant en résoudre I'équation du mouvement pour le hamilto-
nien Hartree-Fock (c’est-a-dire évalué en champ moyen dans ’approximation éponyme).

Nous choisirons cette derniere approche.

On obtient alors le hamiltonien Hyr a partir de 1’équation (B.3)

Hup = pN = Ny Y [ES) = ] oli (a1 = 0) (B.38)

,
a,n,k

1) (bb
ZZ Z 2 nlkl,n4k1+qz,n2k2,n3k2 9z (q) <szl?lrn4kl+lh <_ql)> pnzkz),nskZ*qZ (q1)

q abk1k2n1 Ny

N

N (ab) (ba)

;Zbkzk nZ nlkl,ﬂ4k1+€/z,"2k2,”3kz 9z (q) <pﬂ1k1,ﬂ3k2 9z ( C[L)> pnz,kz,n4k1+qz (CIL) ’
a 1,42 11

()

ou E, ;. sont les énergies propres du hamiltonien en I’absence d’interaction de Coulomb et y
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le potentiel chimique.

On peut alors trouver 1'équation pour P(¥) en utilisant I’équation du mouvement. On

obtient aprés quelques étapes de calcul

; (b) () (0)(ab,c,d)
|:1Qﬂ B (Eﬂzkz - Emlq) /i| Pﬂ]kl,an2]:2,n3k3 n4k4 (qL’ qi’ ZQ ) (B39)
,d 1 502
<p1(1ik1),n4k4 (qL - q/J_)> el(qlqu) f/2 ‘Sb,cfsnz,nsékz,kg,
b g 1'\.5/2
- <p£;k3,n2k2 (a1 — 1) ye @22, 45, 8k,

2 /2¢5(d a) (a'a)
ZZZ Z e Hpuxau) Hn LKy K p2 bk p2, ik (P - qL) <pn’1k§,ngk’]+pz (qL - pi)>

P a k| nininj
xP (’l)cfil;zc,izkz,n3k3,n4k4 (P, q15im)
;;;n§n3 pipLxa1) 263 /2H(bk,b) okt —p, (P~ AL) <p'(1bi,kb’1//)"’zki+nz (q. — pL)>
Péll)cfanzkczd)pz,ng,kg, ngky (PL/ qJ_' i) )

20 /2y(aa") (aa")
+ W ZZZ Z e Hpuxas) Xn Yk —pz,niky bkl nhkh —p. (P - qL) <pn£k17pz,nék’27pz (qL - Pi)>

(0)(a' bycd) ’
X Pnlzké,nzkz,ﬂgk3,n4k4 (pl’qJ-’ IQH)

203 /25, (VD) (v',b)
B W ZZZ Z € (puxas) X”ﬂkl pzmiky mako, gk —p: (P B qL) <pn£k/lfpz,n’3k27pz (Pi B qL)>

éll)cffznl;k:,i)gk3 naky (P, q1;im).
On précise que les équations (B.35) et (B.39) sont tout a fait générales. Ces dernieres peuvent
étre utilisées pour étudier des états non uniformes du gaz d’électrons ou des états com-
prenant des mélanges de niveaux de Landau (ce qui peut se produire avec une inclinaison
des noeuds non paralléle au champ) ou en incluant une cohérence internoeud (i.e. un état
avec un parameétre d’ordre < p(“'b)> # 0 avec a # b). Dans cette thése, nous nous intéressons
uniquement a des états uniformes du gaz d’électrons sans cohérence d"une quelconque

sorte. Cela nous permet donc de simplifier la réponse Hartree-Fock avec

a,b a,a
<I0£11k1),n2k2 (pL - qL)> = <p1(’11k1),711k1 (0)> 5k1,k25”11”253/b(5‘hfpr (B40)

En utilisant la condition donnée par 1’équation (B.40), les termes de Hartree de 1’équation
(B.39) sont évalués pour un vecteur d’onde nul. Ces termes sont donc annulés avec la
contribution du fond ionique positif (positive background en anglais) .
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Pour les deux derniers termes de "équation (B.39), la simplification donne lieu a

(a,a)
k1 —pz ki nyks nyki—pz (0, pz) o 5|”/2|/|"1|’ (B.41)

(b,b)
ok~ peis ks ik —p (0 P2) O Ol ) (B42)

Ces conditions peuvent étre démontrées a partir de I'équation (B.36). Pour ces équations, les
termes ny, = —ny et ny, = —n, sont négligeables par rapport aux termes 1, = ny et n, = ny
dans les delta de Kronecker. Une raison pour expliquer cela provient de la singularité
logarithmique a p. = 0 uniquement quand n} = n; et n} = ny respectivement pour chacune
des équations précédentes de X. Nous garderons alors uniquement ces contributions pour
la suite, ce qui simplifie le calcul. Cela nous conduit a

b ,b,c,d
|:ZQ <E1€12;(2 Hlkl) /h:| nlkl?n2752,733k3,n4k4 (qJ—’qJ-’ ZQ )

, ,b
|:<p7(’likal),n1k1 (0)> - <p£12k2),n2k2 (0)>i| 5a,d§b,c5n1,n4(5n2,n35k2,k3(5k1,k4(5q1_,ql, (B43)

ol E;(ﬁ() = E,(ﬁ() + Z,(s{) représentent les bandes renormalisées et on définit la self-énergie

1(1k = V EZX 'k—pynknkn'k—p, ( /pz) <p1(;’l;<gf)pz,n’kfpz (0>> : (B‘44)

Un oeil avisé remarquera dans 1'équation (B.43) les facteurs dy, 1,01, 1, Ces derniers refletent
le fait que la fonction de Green Hartree-Fock a été approximée comme étant diagonale dans
lI'indice du niveau de Landau. Cette approximation est une conséquence des termes négligés
dans les équations (B.41) et (B.42).

On peut alors remplacer la fonction de Green Hartree-Fock a deux particules dans
I’équation (B.35), ce qui conduit a

(a,a,b,b) (0)(a,a,a,a) L
n1k1,ﬂ2k2,”3k3ﬂ4k4 (qJ-’ Ch_, i€ ) P”1k1/”2k21”2k2rn1k1 (4.1, 91;1%) 5“fb5”1'”45”2'"35k2'k35k1'k46qh‘ll
(a,a,0,0) (u c)
ZZ Z ”1k1,"2k2,n2k2,n1k1 (qJ-’qJ-’ZQ ) noko,nyky ny k) bkl —ki+ky (ql_'kl - k2)
c Ky nin)
(ccb b)
x P, Lk bk Ky kg, n3ka,naky (9., 9'5im)

(a,a,a,a) (a,a)
hv Z Z ”1k11n2k2,1’lzkz,n1k1 (qi’ q., i) ) X”zkz,nlsz*Pz,ﬂ/lh*pz,nlkl (qll Pz)

Pz 1’!712

(a,a,b,b)
x P e pots s — o nsks (q1,9 ;1) . (B.45)

Pour calculer la conductivité optique, nous pouvons désormais fixer q; = q', = 0. Cela
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simplifie grandement I'équation précédente et on trouve alors

(a,a,b,b)
nyko,naka,naky,naky

(iQ),) = pO)@aae) (100 80,50, 1,0 Ok Ok (B.46)

nyka,nzka,nzko,niks

N,
@ (0)(a,a,a,0) ( c) . (c,c,b,b) .
+ A% 22 Z P”1k2'”2k2'”2k2/”1k2 (ZQ ) naka, ik, ni kY ok (0' ky kz) Pﬂikﬁ,ﬂ’zkam3k4,n4k4 (lQn)

¢ K ”3”2

(a,a,0,0) . (a,a) (a,a,b,b) .
h Z Z nlkzlnzsznzkz,nlkz (10”) ankzrn’zkz—Pz,ﬂikz—Pzﬂlkz (0’ Pz) P niky—pz,mbhko — pzmsky,naky ( Q”) ’

Pz nn2

Notre objectif est de calculer la conductivité optique interbande, ce qui implique des transi-
tions entre niveaux de Landau avec 11 # n,. Une telle considération implique que le terme
de Hartree est nul pour la fonction de Green a deux particules en raison de 'orthogonalité
des spineurs pour n; # ny (c.f. équation (B.36)). Il ne nous reste alors que les corrections
excitoniques

(a,a,b,b)
n1k2 nzkz,n3k4rﬂ4k4

(iQ ) = plO)aaae) (i) 8 b8y 15O Ok (B.47)

n1ka,nzka,nzko,niks

(a,a,a,0) (a,a) (a,a,b,b) .
hV Z Z 711k2 noky noko,niko (lQ ) ankz,nzkz pz ko —pz ks (0’ Pz) P?l tka—pzmbko—p2msky,naky ( Q”) ’

Pz ninj

Ensuite, on multiplie I'équation (B.47) par le facteur [iQn — (E (@)

nzko

— E,(q?(z) / h} eten utilisant
I’équation (B.43), on trouve

w+io — (B, — En,) /0] Piet) (w) (B.48)

nyko,naka naky,naky

[<p1(1[jkaz),n1k2 (0)> - <p££’l[:2),n2kz (0)>} Oa,b0n1,130n3,n30ky ks

ZZZ Z [<pn1k2,n1k2 0)> - <p$’,?§,nzk2 (0)>] X,ij'k”z),n,zb%nikz%nlkz (0, )

Xp(aabb) ((,0),

1y kp—pz nhko—pz,kanz kany

en ayant également effectué le prolongement analytique. A partir de 1'équation (B.48),

P(a,a,b,b) _ plaaaa) 5
niky,noky nakangky = nikanoka,naka,nak, ©0b°

De plus il est possible de montrer a partir de I’équation (B.36) que, pour n; # ny, on a
(a,a) (a) o N
nzkz,n,sz7p21n£k27p2,n1k2( , Pz) & (5‘,12‘ \n2\5\n1\ ny| Parce que Ynlk n2k< ) = Ou, ., (011 ON rappelle

que l'on ne garde que les termes 1) = ny et nj = n; étant donné qu’ils sont dominant a

(a,a,0,0)

nk,naka nka,naks —

on a, a chaque ordre en théorie des perturbations,

faible p, en raison de leur divergence logarithmique). Cela conduit alors a
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(a,a,0,0)

1k ok ok ks OO ny - Cela simplifie I'équation (B.48), ce qui nous conduit a

|w+i6 — (Exy, —EW,) /0] Pl (w) (B.49)

1 nyka,noka,naky,niky

= [0, 00) = (02 )] 1,

1
RY ; [<p£1[?’?z)ﬂ1kz (0>> - <p'(1[;,;<12),"2k2 (0)>} Xiszfz),nzkz—!ﬂzﬂlkz—Pz,nlkz (0’ PZ)

x Pl (w).

nika—pznoky—pz kang kany

On trouve alors que pour chaque valeur de w, 11, 7 et ky, I’équation (B.49) peut étre rééx-
primée dans un probléme d’inversion matricielle. La dimension de cette matrice est donnée
par le nombre de points en vecteur d’onde k. Lapproche numérique consiste a discrétiser
le vecteur d’onde paralléle au champ magnétique (on choisit Ny = 200 points, ce résultat
implique déja une convergence des résultats qui restent inchangés en augmentant Nj), et
on choisit un cutoff ultraviolet pour notre modele. On mesure (numériquement) toutes
les énergies et les vecteurs d’onde en unités de hivp//p et Elgl respectivement. Le cutoff
en k dépend donc donc de la valeur du champ magnétique étant donné qu’il implique la
quantité sans dimension kfg. Par exemple, pour B = 20T et 40 T, cela implique respective-
ment klp € [—5,5] et klg € [—3.5,3.5]. De plus, afin de pouvoir résoudre pratiquement le
probléme, on impose une limite a la taille de I’espace de Hilbert pour les niveaux de Landau
en incluant le niveau chiral et les trois premiers niveaux en bande de valence et conduction,
ce qui est justifié en fort champ magnétique puisque 1'on est intéressé au régime a basse

énergie.

Avec I’équation (B.33), on peut alors écrire la réponse retardée pour le courant pour

chaque noeud a

x

Xﬁ];s (q=0w)= 11\;[; )Y j\lgf;z),k]nz (0) P é?;c?,un,:l)q,nzkz,nlkz (w) K;Sjk‘gz),nl,kz (0), (B.50)
11,12 kq,ko

ot la présence de 1’étoile sur le symbole de la somme indique un espace de Hilbert tronqué

pour les niveaux de Landau. Finalement, en insérant la solution que 'on trouve numéri-

quement de 1’'équation (B.49) dans ’équation (B.50), on obtient la fonction de corrélation

courant-courant retardée ce qui nous permet ultimement d’obtenir une expression pour la

conductivité optique interbande sous fort champ magnétique.



Annexe C

Niveaux de Landau et conductivité optique
pour le cas d'une dispersion avec des termes

non linéaires

Dans le chapitre 3 de cette thése, nous nous sommes concentrés sur un modeéle minimal
d’un semimétal avec des noeuds de Weyl inclinés uniquement. Cependant, nous avons insisté
que l'élément central pour obtenir la polarisation de vallée est la brisure de la symétrie

anti-unitaire a basse énergie définie par l'opération de I"équation (2.90).

Dans cette annexe, nous confirmerons ce point en montrant qu'une polarisation de
vallée complete et le dédoublement du pic provenant d"une transition impliquant le niveau
chiral dans la conductivité optique sont présentes dans un modele qui préserve la symétrie

électron-trou avec des termes non linéaires dans la dispersion.

Pour ce faire, on retrouve le modeéle introduit dans la section (2.2.3) [66,72]

(k) =0
(k) = hopky (1 + ak,),
dy,y (k) = hork, (1 + ak,),
dy 2 (k) = hok, + B + k; — 2k2), (C.1)

qui décritle hamiltonien du noeud de Weyl T = 1. On rappelle que les différents hamiltoniens

peuvent étre obtenues grace au tableau 2.1.

Ensuite, nous considérons l'effet du champ magnétique orienté dans la direction z, qui
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N

w
T

N
T

—_
T

Re[orcp(w)](arb. units)

L

1 s 1 s 1 s

0.05 0.1 0.15 0.2
hw(eV)

Ficure C.1 Conductivité optique totale pour un modéle de semimétal de Weyl avec quatre
noeuds avec la configuration B || q || 2 pour une lumiére circulairement polarisée
droite. Cette figure est tres similaire a la figure 3.3 a I'exception du fait que 'incli-
naison des cones est remplacée par les termes non linéaires dans la dispersion.
Le méme résultat qualitatif, un dédoublement du pic relié a la transition 0 — 1
est présent. Les parametres utilisés pour le calcul sont &« = 0.08(p, B = 40T,
€x = 20, u = hop/{p, v, = vr et 1 = 3meV. Les triangles rouges, cercles vert et
carrés bleus représentent respectivement des valeurs de g = 1,2 et 4eVA2. Ces
valeurs sont du méme ordre de grandeur que les coefficients reliés aux termes

quadratiques en vecteur d’'onde dans la dispersion pour des semimétaux de
Dirac [130,131].

est la direction qui préserve la symétrie de rotation cylindrique du modéle. Cela nous permet
d’obtenir une solution analytique plus simple pour la structure de bandes ainsi que les états
propres. De maniére similaire au cas de noeuds inclinés, on peut trouver numériquement la
structure électronique ainsi que les états propres si le champ magnétique n’est plus selon
la direction z. En utilisant la jauge de Landau A = (0, Bx, 0), les coefficients des spineurs

propres du hamiltonien sans interaction de Coulomb pour le noeud 7 s’écrivent

hozk, + B (2|n|/ 03 — 2k2)
EG + /6

. 1
Uk = —isgn(n) 5 1+ sgn(n)

hozk. + B (2|n|/ 03 — 2k2)
Eil +5/06,

1
Uikt = | 5 1—sgn(n) (C.2)

ou n est I'indice du niveau de Landau et que, dans le cas spécial n = 0, on rappelle que
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Uprk, = 0 et v, = 1. De méme, on trouve les énergies propres pour T =1 :

ESQ = —hv:k, — B(L5” — 2k2), (C.3)

2|
5

2
EW _ 'B+sgn(”)\/2|”|(hz§)2(1+0¢kz)2+[hvzkz+ﬁ< )|
B

k; g%
On utilise alors le formalisme de ’annexe B pour trouver la conductivité optique a partir
de ce modeéle. On obtient alors la figure C.1 qui représente le résultat pour la conductivité
optique, ot, de fagon similaire au cas des noeuds inclinés, un dédoublement du pic relié
a la transition 0 — 1 est présente. Ce dédoublement, induit par les termes non linéaires
dans la dispersion (i.e. « et ), est une preuve de la polarisation de vallée compléte. Les
mémes résultats qualitatifs sont donc observés pour des cones inclinés et pour des termes

non linéaires dans la dispersion.
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