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Recenzja pracy doktorskie;j
mgr Aleksandra Rodka zatytulowane;j
,,Badania dynamiki ekscytonéow w dwuwymiarowym
polprzewodniku z gazem no$nikow”

Praca wykonana zostala w Instytucie Fizyki Doswiadczalnej na Wydziale Fizyki
Uniwersytetu Warszawskiego pod kierunkiem prof. dr hab. Piotra Kossackiego oraz dr hab.
Tomasza Kazimierczuka. Praca sklada sie z siedmiu rozdziatléw i dwoch dodatkéw. Napisana

jest bardzo starannie

Przedstawiona do recenzji praca doktorska jest praca zespolowa. Dobrze to
dokumentuje rozdziat drugi. W rozdziale tym opisane sg badane probki. Badane materialy
otrzymano od prof. Watanabe i prof. Taniguchi. Uzyta w pracy ,.kanapka” hBN/MoSe,/hBN
przygotowana zostala przez dr. Karola Nogajewskiego. Z kolei struktury z kontaktami
elektrycznymi przygotowane zostaly dr James’a Howarth’a z National Graphene Institute na
Uniwersytecie w Manchester. Réwniez cze$¢ charakteryzacji wykonaly inne osoby niz
doktorant — na przyklad pomiary AFM, ktére wykonano w celu okreslenia grubosci badanych
struktur. W dalszej czesci doktoratu podane sa kolejne nazwiska osob z ktérymi doktorant
wspOlpracowal. Powyzsza sytuacja jest jednak typowa dla prac do$wiadczalnych i nie
stanowi mojego zarzutu do ztozonej rozprawy. W szczegolnosci, ze w pracach zawierajacych
wyniki doktoratu mgr Aleksander Rodek jest pierwszym autorem, co podkresla jego znaczaca

role w prowadzonych badaniach.

Zwykle piszac recenzje nie opisuj¢ zawartosci kolejnych rozdzialow. W tym
przypadku odejde od tej zasady poniewaz zawarto$¢ kazdego rozdziatu jest istotna i opisane
sg tam wyniki kluczowe dla dysertacji. W ocenie doktoratu istotny jest takze rozdziat
pierwszy, w ktorym przedstawione jest fachowo napisane wprowadzenie do wlasciwosci
badanego ukladu 2D — monowarstw MoSe,. W moim odczuciu rozdzial ten potwierdza

znakomite opanowanie przez kandydata podstaw fizycznych badanego uktadu i zjawisk.



W ramach rozdzialu drugiego, oprocz opisu badanych prébek, autor opisuje sposéb
wyznaczania koncentracji no$nikéw (elektrondw) oraz przedstawiono wyniki pomiaréw
mikro-fotoluminescencji (PL), widm odbicia oraz ich analize. Wykonano takze tzw.
mapowanie widm PL w celu wyboru obszaru probki wykazujacego najwyzszej jakosSci
widmo PL — intensywne i waskie linie PL. Obserwowane réznice w widmie PL (pozycja i
szeroko$¢) wynikaly z napre¢zen/niejednorodnosci w badanych probkach. Przy okazji mam
pytanie dotyczace stosowanej w pracy analizy widm. Jesli rzeczywiscie probki sg
niejednorodne to moze celowe byloby przyjecie w analizie widm PL formy gaussowskiej linii

PL zamiast lorentzowskiej?

W wyniku interferencji promieniowanie z réznych warstw badanych prébek
obserwowano zaburzony (nalozone interferencje) ksztalt widm PL. Autor opisuje triki

eksperymentalne prowadzace do wyeliminowania tego zjawiska.

Nastepnie wykonano pomiary tych samych widm (PL i odbicie) dla probek z
przylozonym napigciem do bramki, pomiary wykonane w celu okreslenie wpltywu
swobodnych nosnikow (elektronéw) na widma optyczne. Zaobserwowano ciekawy wplyw
pojawiania si¢ swobodnych elektrondw na stosunek intensywnosci widma ekscytondéw —
ekscytronu neutralnego (X) i ujemnie natladowanego (X'). W miar¢ zwickszania koncentracji
elektron6w intensywno$¢ PL ekscytonu neutralnego maleje, a ekscytonu ujemnie
natadowanego rosnie. Wydawaloby sig, ze jest to oczywista obserwacja, ale tak nie jest.
Bardzo ciekawa konkluzja tej czesci pracy jest wykazanie, ze zmiany intensywnosci linii PL
nie skalujg si¢ ze zmianami koncentracji elektronéw. Autor rozprawy ttumaczy ten efekt
koniecznoscia uwzglednienia dodatkowych procesow relaksacji goracych fotonosnikéw
(generowanych przy pobudzaniu ponad barierg), przez réznice w czasach rekombinacji

promienistej X 1 X', lub przez obecnos¢ kanatéw rekombinacji niepromieniste;.

W rozdziale trzecim przedstawiono badania dynamiki ekscytondw neutralnych w
probce bez kontaktéw elektrycznych. Pomiary ultraszybkiej relaksacji ekscytonow X
wykonano za pomoca rezonansowych pomiaréw typu pompa-sonda stosujgc rézne
opo6znienia pomig¢dzy pulsami ,,pompa” i ,,sonda”, od ujemnych (puls ,,sonda” przed pulsem

,,pompa”) do dodatnich, badajac dynamike zaniku generowanych swiattem ekscytonow X.



W celu analizy otrzymanych wynikéw uzyto dwie metody teoretyczne opisu widm.
Pierwsza z nich oparta byta o technike macierzy przejscia. Bardzo ciekawg obserwacjg tej
czgsci rozprawy bylo wykazanie koniecznosci wprowadzenia dodatkowej cienkiej warstwy
powietrza (~ 70 nm) pomiedzy monowarstwa MoSe, a gérnym platkiem hBN. Autor wigze tg
obserwacje¢ z obecnoscig babelkow powietrza w prébce pomigdzy tymi warstwami. Druga
uzyta metoda analizy wynikéw (transformacji Kramersa-Kroniga) data analogiczne

wyniki/wnioski.

Przeprowadzona analiza ksztattu linii PL umozIliwita okreslenie widm absorpcji, a z
nich koncentracji generowanych $wiatlem ekscytonow. Do analizy dynamiki procesow
generacji i rekombinacji zastosowano rezonansowa (rezonansowe pobudzenie ekscytonow X)
metod¢ pompa-sonda. Uzyty czas trwania impulséw laserowych byl krdtszy niz czas

dekoherencji przejscia optycznego T ekscytondow X.

Na podstawie analizy widm wyznaczono czasy dekoherencji T,, ktére wynosity
odpowiednio 280 £30 fs dla probki z hBN i 140 £40 fs bez przekladki hBN. Zgodnie z
oczekiwaniami krétszy czas dekoherencji (zaniku) T, odpowiadal szerszej linii spektralnej w
widmie PL ekscytonéw X. Na podstawie tej analizy wyznaczono site oddziatywan ekscyton-
ekscyton. W konsekwencji silnych oddziatywarn Coulombowskich oddziatywania pomiedzy
ekscytronami sg nieliniowe. Na przyklad przy zwiekszaniu koncentracji (intensywniejsze
pobudzenie optyczne) ekscytonéw neutralnych, rosta energia przejscia, a takze, na skutek

efektywnego rozpraszania pomig¢dzy ekscytonami zaobserwowano utrate koherencji

Bardzo ciekawym wynikiem tej czeSci rozprawy byl zaproponowany model
teoretyczny rozpatrujgcy efekty pola lokalnego. Oprdocz przesunigeia w energii linii PL 1 jej
poszerzenia, zaobserwowano dodatkowe minimum pojawiajace sie na niskoenergetycznym
zboczu rezonansu. Wytlumaczenie tego efektu wymagalo uwzglednienia oddziatywania
swiatlo-materia w obecnosci silnych oddziatywan ekscytonowych. W tym celu do analizy
wynikow wprowadzono wspomniany powyzej model pola lokalnego. Ten model teoretyczny
(wraz z przeprowadzonymi symulacjami) doktorant opracowal we wspdlpracy z grupami
prof. Pawla Machnikowskiego i prof. Tilmanna Kuhna. W oparciu o przedstawione

symulacje udalo si¢ wyznaczy¢ charakterystyczne skale czasowe zaniku populacji



ekscytondw - czasu zycia T;, czasu dekoherencji T, oraz czasu rozpraszania migdzy-

dolinowego.

Ciekawym stwierdzeniem zawartym w rozdziale drugim jest, ze zmiany czasu zycia
T: w roznych hetero-strukturach z monowarstwg MoSe, otoczong platkami hBN sg

konsekwencja efektu Purcella, polegajacego na sprzezeniu z modem wneki optycznej.

Jesli chodzi o ekscytony natadowane (X) pomiary ich dynamiki przeprowadzono dla

monowarstwy MoSe, potozonej bezposrednio na podloze krzemowe

W rozdziale czwartym autor przedstawia badania dynamiki oraz oddziatywania
ekscytondw i swobodnych nosnikow (elektroné6w) w monowarstwie MoSe,. Badania
wykonano z wykorzystaniem rezonansowych (rezonansowe pobudzenie ekscytondow X i X')
pomiaré6w pompa-sonda. Badano wptyw elektrostatycznie wyindukowanej elektronéw na
odpowiedz optyczng standéw ekscytonowych. Jak juz oméwiono w rozdziale drugim wraz ze
wzrostem koncentracji elektronéw maleje sita oscylatora ekscytonu neutralnego, czemu
towarzyszy rosngcy sygnat ekscytonu natadowanego. Obserwowano takze przesunigcie widm
do wyzszych energii oraz poszerzenie spektralne odpowiednich linii PL. Do pomiaru zmiany

czasu koherencji wykonano eksperymenty mieszania czterech fal.

Bardzo szczegbtowo zbadano procesy prowadzace do selektywnej kreacji ekscytonu
natadowanego. Zaobserwowano, ze fotokreacji ekscytonu X w dolinie K" towarzyszy
zwigzanie elektronu z doliny K™, redukujgc tym samym koncentracje dostgpnych elektronow.
W konsekwencji maleje absorpcja X™ w dolinie K, ktéra zalezy od koncentracji elektrondw
w przeciwnej dolinie. Rownoczesnie nie zmienia si¢ koncentracja swobodnych elektronow w
dolinie K, a tym samym nie zmienia si¢ absorpcja X w dolinie K . Podobne efekty

tlumacza zalezno$¢ pomiedzy intensywnoscig ekscytonow X i X w tej samej dolinie.

Dalsze badania wykonano w funkcji mocy wiazki pompujacej, czyli koncentracji
kreowanych ekscyton6w natadowanych. Zaobserwowano, ze rezonans ekscytonu neutralnego
ulega albo zawezeniu (w tej samej dolinie) lub poszerzeniu (w przeciwnej dolinie), do tej, w
ktérej wytwarzane s ekscytony natadowane. Doktadniejsza analiza obserwowanych zmian
jest utrudniona ze wzgledu na konkurencje dwoch jednoczesnych zjawisk - poszerzenia

jednorodnego i niejednorodnego.



Aby zanalizowa¢ oba te zjawiska poszerzenia linii spektralnych i aby okresli¢ wptyw
nosnikéw (elektrondéw) na te zjawiska wykonano pomiary mieszania czterech fal. Zjawiska
badano przy réznych polaryzacjach pobudzenia. Dla ekscytonu neutralnego zaobserwowano
wzrost intensywnosci w przypadku zgodnych orientacji polaryzacji kotlowych wigzek lasera.
Nastepnie przeprowadzono czasowo-rozdzielcze pomiary pompa-sonda przy selektywnym
pobudzaniu ekscytonu naladowanego. Obserwowane zmiany spektralne przejsé
ekscytonowych powigzano ze zmianami koncentracji nos$nikéw swobodnych, spowodowang
ich relaksacja migdzy-dolinowa. Zjawisko to analizowano stosujgc réwnania stanu. Ciekawa
konkluzja tej analizy jest stwierdzenie, ze relaksacja miedzy-dolinowa ekscytonu

naladowanego nie wplywa na koncentracje no$nikow swobodnych.

Nastepnie, z analizy czasu zaniku PL wyznaczono czas zycia ekscytonéw
naladowanych. W tym celu wykorzystano pomiary z wykorzystaniem kamery smugowe;.
Pomiary wykonano dla réznych napigé bramki, czyli réznych koncentracji nosnikéw.
Wykazano, ze wraz z zapelnianiem pasma przewodnictwa czas relaksacji (czas zycia) spada.
W celu analizy zjawiska uwzgledniono zjawiska rekombinacji promienistej oraz

nieradiacyjnej ekscytonu natadowanego.

Zmierzona dynamika widm PL jest dwuetapowym procesem - wytworzone optycznie
ekscytony neutralne generuja ekscytony naladowane poprzez wychwyt no$nikéw
swobodnych. Nastepnie zachodzi relaksacja miedzy-dolinowa swobodnych elektronéw. W
konsekwencji analize zmierzonej dynamiki PL przeprowadzono uzywajac modelu
uwzgledniajgcego nastepujace mechanizmy relaksacyjne/procesy: a) relaksacje miedzy-
dolinowa ekscytonéw neutralnych, b) formacje ekscytonu naladowanego, c) czas
rekombinacji ekscytonéw neutralnych, d) zanik ekscytonéw natadowanych, e) relaksacje

migdzy-dolinowg swobodnych nos$nikéw.

Z przeprowadzonej analizy wynika, Zze przy zwiekszaniu napiecia bramki rosnie
efektywnos¢ relaksacji ekscytonu neutralnego, za co odpowiada rosngca efektywnosé
formowania ekscytonéw X . Tutaj mam pytanie. Dlaczego w dyskusji wynikéw nie
uwzgledniono zjawiska Augera polegajacego na nieradiacyjnej rekombinacji ekscytonu z

przekazem energii do swobodnych elektronow.



Niestety odpowiednie analizy przy ujemnym napigciu bramki (rezim dziurowy) nie byty

mozliwe.

W rozdziale pigtym przestawiono badania wplywu swobodnych nosnikéw
(elektronéw) na dynamike populacji i koherencji ekscytonéw w warstwie MoSe,. Pomiary
wykonano wykorzystujgc technike¢ mieszania czterech fal. Pomiary te wykonano podczas
stazu badawczego doktoranta laboratorium w instytucie N’'eela w Grenoble we Francji przy
wspblpracy dr hab. Jackiem Kasprzaka. Ich analiz¢ teoretyczng wykonali dr Thilo Hahn oraz
dr Daniel Wigger.

Wykonano badania wplywu swobodnych no$nikéw na ultraszybkg dynamike
koherenciji i na populacje ekscytonéw w pojedynczej warstwie MoSe;.. Rosngca koncentracja
elektronéw prowadzi do skrécenia czaséw dekoherencji T, oraz zaniku Ti, zar6wno dla
ekscytonéw X jak i X . Obserwowane zjawiska mialy rézne wytlumaczenia. W przypadku
ekscytonu neutralnego skrocenie czasu T, wynikato ze skrocenia jego czasu zycia. Z kolei dla
ekscytronu natadowanego to skrocenie wynika gléwnie z rosnacej efektywnosci procesow

rozpraszania elastycznego.

W rozdziale széstym przedstawiono wyniki badan PL i dynamiki proceséw
rekombinacyjnych w monowarstwie MoSe, w obecnosci silnego pola magnetycznego,
opisane do$wiadczenia prowadzono wspdlnie z dr. Kacprem Oreszczukiem i dr. Dipankarem
Jana w Laboratorium Wysokich P4l Magnetycznych (LNCMI) w Grenoble we Francji w
ramach wspdlpracy BEuropejskiego Laboratorium P61 Magnetycznych (EMFL). Pomiary
wykonano przy napieciu bramki -5 V, co odpowiadato neutralnemu rezimowi natadowania.
Obserwowane zmiany energii linii PL ekscytonéw X i X wynikaty z efektu Zeemana.
Absolutna warto$é przesunigcia podpasm w polu magnetycznym jest wigksza jest w
przypadku pasm walencyjnych niz dla pasm przewodnictwa. W konsekwencji wybierajac
kierunek pola magnetycznego i polaryzacj¢ pobudzenia mozemy regulowac intensywnos¢
sygnatéw PL ekscytonowych i ich pochodzenie. Na przyktad przy dodatnim polu
magnetycznym elektrony relaksuja do podpasma w dolinie K. W tych warunkach zwigksza
sie intensywno$¢ sygnatu X~ w dolinie K. Taki efekt moze by¢ zaobserwowany wyltacznie
dla ekscytonu ujemnie natadowanego. Pomiar ten potwierdza wigc przyjeta doktoracie

identyfikacje pasm ekscytonowych.



Pomiary kinetyk PL wykonano z wykorzystaniem kamery smugowej najpierw bez
pola magnetycznego dla napigcia bramki -5 V. Zaobserwowano, ze ekscyton neutralny
zanika duzo szybciej niz natadowany. Nastepnie przeprowadzono pomiary zaniku
luminescencji X~ w polu magnetycznym dla dodatnich napieé bramki. Informacje o czasie
zycia X mozna otrzymaé analizujac narastanie sygnatu X . Zaobserwowano wyrazne
skrocenie czasu zaniku ekscytonéw X przy zwigkszaniu koncentracji elektrondw, jak juz

raportowano w rozdziale 4.

Musze¢ jednak zaznaczy¢, Ze praca nie stracitaby na wartosci gdyby pomingé wyniki
pomiaréw w polu magnetycznym. Konkluzja, ze w doktoracie badano ekscytony ujemnie
natadowane jest dosy¢ trywialna (patrz wptyw znaku napigcia na bramce), a pomiary kinetyk

nie wnoszg istotnie nowych informacji.

W rozdziale si6dmym autor podsumowuje otrzymane wyniki. Absolutnie zgadzam
si¢ ze stwierdzeniem doktoranta, ze przedstawione w rozprawie wyniki stanowia istotny
wklad w zrozumienie proces6w rekombinacyjnych w badanych ukladach z
uwzglednieniem skomplikowanych oddziatywan wielo-cialowych. Praca ma duze znaczenie
poznawcze. Ponadto w pracy zastosowano szereg technik pomiarowych, jak i zaawansowang
analizg uzyskiwanych wynikéw. Doktorant wykazat si¢ duza wiedza w zakresie wykonanych

badan.

Duze wrazenie zrobita na mnie skomplikowana analiza czasowej ewolucji spektralnej
i dynamiki zaniku ekscytonéw. Badane procesy zostaly opisane miedzy innymi przy pomocy
modelu pola lokalnego, co skutkowalo wyznaczeniem czaséw zycia oraz rozpraszania
mig¢dzy-dolinowego ekscytonéw. To oryginalne osiagniecie doktoranta. Ponownie
podkreslam, ze praca ma duze znaczenie poznawcze i zawiera szereg nowych, oryginalnych

wynikéw badawczych.

Do pracy dolaczone s3 dwa dodatki, w tym opis stosowanej metody pomiarowej
mieszania czterech fal (dodatek zatytutowany ,,Heterodynowa Interferometria Spektralna
Mieszania Czterech Fal”), spis dorobku naukowego doktoranta oraz obszerna bibliografia

(97 pozycii).



Jesli chodzi o dorobek doktoranta to jest on wyrézniajacy. Doktorant jest autorem
13 prac naukowych, z tego w 5-ciu pracach jest pierwszym autorem. Sg to publikacje w
pismach o wysokich wspotczynnikach cytowalnosci — 2 prace opublikowane sa w pismie
Nanophotonics (IF=6.5), a jedna w 2D Materials (IF=4.5). Doktorant jest ponadto pierwszym
autorem 12 referatow na konfereﬁcj ach miedzynarodowych, w tym czterech na ICPS i jednej
na E-MRS Fall Meeting.

Podsumowujac, uwazam, ze praca doktorska mgr. Aleksandra Rodka spelnia
wszystkie wymagania formalne stawiane rozprawom doktorskim okre§lone w art. 186
Ustawy z dnia 20 lipca 2018 r. Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce (Dz. U. z 2023 poz.
472 z dnia 10 marca 2023.

Jednocze$nie nie mam watpliwosci, ze zlozona praca nie tylko pelnia wszystkie
wymogi formalne, ale jest takze wyrézniajaca. Podstawa mojego wniosku o wyréznienie
jest bardzo wysoki poziom naukowy przedstawionych badan, wykorzystanie szeregu

bardzo zaawansowanych technik pomiarowych, a takze bardzo zaawansowana analiza
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uzyskanych wynikow.



