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Recenzja rozprawy doktorskiej mgr. Tomasza Smolenskiego
Spektroskopia kropek kwantowych CdSe/ZnS z pojedynczymi jonami Fe®*

Przedstawiona do recenzji rozprawa doktorska mgr. Tomasza Smolenskiego zostata
zrealizowana w Instytucie Fizyki Doswiadczalnej na Wydziale Fizyki Uniwersytetu
Warszawskiego pod kierunkiem promotora prof. dr. hab. Piotra Kossackiego oraz
promotora pomocniczego dr. Mateusza Gorycy.

Tematyka rozprawy miesci sie w obszarze fizyki ciata statego, a nieco konkretniej —w
obszarze spektroskopii nanostruktur pétprzewodnikowych. Jej charakter jest gtéwnie
doswiadczalny, ale zawiera ona tez istotne elementy analizy teoretycznej. Natomiast
przedstawione rezultaty sg potencjalnie interesujace takze dla innych obszaréw
badan, nie tylko w obrebie fizyki, lecz takze np. informacji kwantowe;.

Rozprawa tgczy pare niezwykle aktualnych i zarazem niezwykle istotnych zagadnien
fizyki ciata statego: (i) wtasciwosci optycznych i magneto-optycznych tzw. kropek
kwantowych (czyli zero-wymiarowych nanostruktur pétprzewodnikowych wigzacych
niewielka i kontrolowana liczbe elektronéw w tak matym obszarze, ze jednoelektro-
nowe widmo energii ma istotnie dyskretny charakter), (ii) wtasciwosci domieszek
magnetycznych w obcej strukturze potprzewodnikowej, oraz (ii) mozliwosci realizacji
kwantowych operacji logicznych w ciele statym.

Zagadnienia podjete w rozprawie nalezg do konkurencyjnego i atrakcyjnego obszaru
badan, zarowno ze wzgledu na bogactwo koncepcji sformutowanych w ciggu kilku
dekad, ktére zdazyty uptynaé od pionierskich eksperymentéw i prac teoretycznych
dotyczacych kropek, pozorng prostote uktadéw niewielu czastek (tu: ekscytonu lub
trionu, czyli 2-3 nosnikéw, oddziatujacych z pojedynczym centrum magnetycznym)
umozliwiajaca zarowno realizacje eksperymentalna, jak i stosowanie (i testowanie)
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metod analitycznych i numerycznych mechaniki kwantowej oraz realne perspektywy
zastosowan tych uktadéw w nanotechnologii, zwtaszcza w nano-urzgdzeniach do
przetwarzania informacji kwantowej.

Cel niniejszej rozprawy jest dwojaki: (i) Wykazanie, ze charakter stanu podstawowego
domieszki magnetycznej Fe?* znajdujacej sie wewnatrz samozorganizowanej kropki
kwantowej CdSe/ZnSe jest jakosciowo odmienny od jej stanu podstawowego w litym
CdSe (lub innym potprzewodniku 11-V1); (ii) Szeroko zakrojone badania wtasciwosci
optycznych kropek kwantowych CdSe/ZnSe zawierajacych pojedynczy magnetyczny
jon domieszkowy Fe?* (takze w polu magnetycznym).

Rozprawa liczy 222 strony i zawiera 9 rozdziatéw (w tym Wstep i Podsumowanie) oraz
wykaz publikacji naukowych autora rozprawy i spis cytowanej literatury obejmujacy
296 pozycji. W rozprawie zawarto 52 rysunki, 5 tabel i 66 rownan.

W Rozdziale 1 pt. ,,Wstep” wyjatkowo klarownie przedstawiono istotg problemu jaki
podjeto w rozprawie, a mianowicie opisano zalety uktadow w ktorych stany optycznie
aktywne (ekscyton lub trion) pétprzewodnika sprzegajg sie z domieszka magnetyczna,
kluczowy problem zwigzany ze zjawiskiem wygaszania luminescencji pétprzewodnika
wskutek obecnosci wewnetrznych przejs¢ nieradiacyjnych domieszki ponizej szero-
kosci przerwy wzbronionej, a takze role zero-wymiarowosci tych uktadow i obecnosci
doktadnie jednej domieszki w aktywnym obszarze, czyli wyjatkowe znaczenie uktadow
typu pojedynczy jon magnetyczny w matej kropce kwantowej. W ostatniej czesci tego
rozdziatu zaanonsowano szczegdlne zachowanie jonu Fe?* w silnie naprezonej (jak w
kropkach samozorganizowanych powstajacych w procesie Stranskiego-Krastanowa)
matrycy niektorych poétprzewodnikéw, np. CdSe: reorganizacje jego widma energii,
w tym zmiane charakteru stanu podstawowego oraz w szczegdlnosci rozszczepienie
spinowe, prowadzgce do rozszczepienia widm optycznych.

W Rozdziale 2 przedstawiono sposob wytwarzania (przez dr. Wojciecha Pacuskiego)
badanych w rozprawie prébek, czyli samozorganizowanych kropek kwantowych CdSe
otoczonych barierg ZnSe i zawierajacych pojedyncze jony domieszkowe Fe?, a takze
techniki i uktady doswiadczalne wykorzystane w badaniach stanowigcych przedmiot
rozprawy czyli przede wszystkim w pomiarach mikro-fotoluminescencji z pojedynczej
kropki kwantowej w niskiej temperaturze i silnych polach magnetycznych (w dwdch
konfiguracjach: Faradaya i Voigta), takze z rozdzielczoscig polaryzacyjng i czasowg. W
szczegolnosci przedstawiono tzw. uktad z wolng wigzkg dostepny na macierzystym
Wydziale Fizyki Uniwersytetu Warszawskiego oraz uktad swiattowodowy w ktérego
autor korzystat goscinnie w Laboratorium Wysokich Pél Magnetycznych w Grenoble,
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a takze uktad pomiarowy do badania korelacji pojedynczych fotonéw. Podobnie jak
Wstep, rowniez ten rozdziat jest klarowny i wyczerpujacy i zawiera wszystkie istotne
informacje wraz z uzasadnieniem dla zastosowania opisanych rozwigzan i analiza ich
wad czy ograniczer (np. dostepnych wartosci pél magnetycznych czy temperatury lub
mozliwosci detekeji polaryzacji). Podobnie jak w pozostatych rozdziatach ilustracje sa
dobrze dobrane i wykonane idealnie, znakomicie utatwiajac zrozumienie tekstu.

W Rozdziale 3 przedstawiono niezwykle szczegétowy opis wtasnosci optycznych nie-
magnetycznych (czyli nie zawierajacych jondw magnetycznych takich jak Fe?*) kropek
kwantowych CdSe/ZnSe, réwniez w polu magnetycznym (w konfiguracjach Faradaya
i Voigta). Cho¢ wiele informacji podanych w tym rozdziale wynika z wczeéniejszych
badan (bez udziatu autora rozprawy), to sg one konieczne jako punkt odniesienia dla
przedstawionych w kolejnych rozdziatach oryginalnych badar kropek magnetycznych,
a doktadniej: badarn wptywu obecnosci pojedynczych jonéw magnetycznych Fe?* na
wiasnosci optyczne takich kropek. Kolejne podrozdziaty przedstawiajg kompleksy
ekscytonowe obserwowalne w badanych kropkach (ekscyton X, biekscyton 2X oraz
triony obu znakow: ujemny X i dodatni X*), ich charakterystyczne energie wigzania
i intensywnos¢ linii emisyjnych, strukture subtelng (czyli polaryzacje i rozszczepienia
wymienne linii X i 2X oraz ich brak w przypadku linii X*) oraz zaleznos¢ intensywnosci
linii od mocy pobudzania. Opisano takze wazng role pomiaréw korelacji pojedynczych
fotonow dla identyfikacji wymienionych wyzej kompleksow ekscytonowych w widmie
fotoluminescencji. Na koricu rozdziatu 3 opisano zaleznos¢ widm fotoluminescencji
kropek od pola magnetycznego, zarowno skierowanego rownolegle jak i prostopadle
do kierunku wzrostu ,z” (czyli w konfiguracjach Faradaya i Voigta), wyjasniajgc tym
samym znaczenie pomiarow magneto-optycznych dla badania kropek kwantowych.

Rozdziat 4 pt. ,Stan podstawowy jonu Fe?*” jest jednym z najwazniejszych w catej
rozprawie, gdyz przedstawia odkrycie (przez autora) reorganizacji widma energii jonu
Fe?* pod wptywem naprezenia obecnego w rzeczywistej samozorganizowanej kropce
kwantowej — od niezwyrodniatego stanu podstawowego jonu Fe?* w materiale litym,
do (atrakcyjnego dla potencjalnych zastosowan spintronicznych) niemal zwyrodnia-
tego (dwukrotnie) stanu podstawowego w postaci dubletu spinowego S,=+2 w kropce
kwantowej. W rozdziale tym przedstawiono przyblizenie tadunkéw punktowych dla
pola krystalicznego i za jego pomoca wyznaczono strukture energetyczng jonu Fe?*
W nienaprezonym i naprezonym potprzewodniku selenkowym o strukturze blendy
cynkowej (wtasciwej np. dla warstw epitaksjalnych CdSe na ZnSe). W koricowej czesci
tego rozdziatu omdwiono tez ewolucje widma energii jonu Fe?* w polu magnetycznym,
istotng w kontekscie badan magneto-optycznych kropek zawierajacych ten jon.
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Rozdzialy 5-7 prezentuja oryginalne rezultaty badan wtasnosci optycznych (rowniez
w polu magnetycznym) pojedynczych kropek kwantowych CdSe/ZnSe zawierajacych
pojedynczy jon Fe?*. Sam fakt aktywnosci optycznej tych kropek jest interesujacy,
gdyz potwierdza (odkryte pare lat wczedniej takze przy udziale autora rozprawy dla
innych kropek i innych jonéw: CdTe/ZnTe/Co? i CdSe/ZnSe/Mn?*) brak wygaszania
luminescencji kropki przez obecny w niej pojedynczy jon. Jednak najwigksze znaczenie
rezultatdw przedstawionych w rozdziatach 5-7 wynika stad, ze pojedynczy jon Fe?*
w naprezonej kropce CdSe stanowi (niespodziewanie — inaczej niz w materiale litym)
czysty uktad dwupoziomowy sterowany optycznie czyli idealny kandydat na kubit.

Rozdziat 5 przedstawia m.in. rozszczepienia linii réznych komplekséw ekscytonowych
(X, 2X, X') wskutek oddziatywania sp-d migdzy spinami no$nikéw (elektronu i dziury)
a spinem jonu oraz wyniki badar dynamiki fotoluminescencji (zaniku emisji w czasie).
Rozdziat 6 niezwykle szczegdtowo analizuje neutralne stany ekscytonowe (X-Fe?* oraz
2X-Fe?*), zaréwno bez pola jak i w polu magnetycznym (w obu konfiguracjach: Voigta
i Faradaya), takze pod katem polaryzacji emisji. Przeprowadzona przez autora analiza
pozwolita m. in. na wyznaczenie wartosci kompletu parametréw hamiltonianu (6.1)
opisujacego dynamike uktadu kompleks-jon dla kazdej badanej kropki. Na przyklad
pod rysunkiem 6.2 podano nastepujace wartosci parametrow kropki ktérej widmo
pokazano w panelu (a): catka oddziatywania sp-d: Aspq = 0.53 meV, energia wymiany
elektron-dziura: 61 = 0.39 meV, energia mieszania standw podstawowych jonu: &re =
0.23 meV. Rozdziat 7 réwnie szczegétowo omawia widma luminescencji sprzezonych
z jonem Fe?* natadowanych komplekséw ekscytonowych, czyli triondw (X oraz X*).

Wykazawszy uniwersalnos¢ hamiltonianu (6.1) dla szerokiej klasy badanych uktadow,
w Rozdziale 8 autor analizuje zmiennos¢ jego parametrow, czyli (m.in.) Asp.q oraz Ore,
wsrod kilkudziesieciu réznych zbadanych przez siebie prébek.

Rozprawe konczy Rozdziat 9, w ktérym autor jasno podsumowuje uzyskane rezultaty
i okresla nastepujace gtéwne wnioski rozprawy: (i) umieszczenie pojedynczego jonu
Fe?*w kropce kwantowej nie ostabia luminescencji kropki, a zatem pozwala optycznie
bada¢ wtasnosci jonu (ii) umieszczenie jonu Fe?* w naprezonej kropce istotnie zmienia
jego wihasnosci przez zmiane stanu podstawowego na niemal zwyrodniaty spinowo;
(iii) dzieki temu zwyrodnieniu jon Fe?* w kropce stanowi realizacje odizolowanego
uktadu dwupoziomowego kontrolowanego optycznie; (iv) w kontekscie zastosowan
jako kubit jon Fe?* ma kilka zalet w poréwnaniu do innych domieszek magnetycznych,
ktore udato sie dotad umiesci¢ w kropce: Co?* i Mn?* — przede wszystkim zerowy spin
jadrowy obiecujacy dtugi czas koherencji spinowej. Na zakoriczenie tego rozdziatu
autor kresli perspektywy przysztych badan kropek kwantowych z jonem Fe?*.
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Formutujac ocene niniejszej rozprawy doktorskiej zaczne od tego, iz w petni zgadzam
sie z przywotana powyzej lista jej najwazniejszych wnioskéw. Czyli podobnie jak autor
za najwazniejszy rezultat uwazam wykazanie (zaréwno teoretycznie, wykorzystujac
przyblizenie fadunkéw punktowych dla pola krystalicznego, jak i doswiadczalnie,
analizujac wtasne widma optyczne), ze wskutek umieszczenia w kropce kwantowej
jon Fe?* zmienia stan podstawowy na niemal zdegenerowany spinowo realizujac w
ten sposéb dobrze izolowany stan dwupoziomowy sprzegajacy sie ze wzbudzeniami
optycznymi pétprzewodnika, co dopuszcza jego kontrolg impulsami optycznymi. Za
niezwykle cenne uwazam tez zaréwno przedstawione bogactwo wynikéw badan
optycznych uktadéw CdSe/ZnSe/Fe?, jak ich doktadng i staranna analize teoretyczng.

Tu nasuwaja mi sie nastepujace pytania do autora: Zapewne jest wiele innych, dotad
nie zrealizowanych kombinacji jon magnetyczny + otoczenie potprzewodnikowe, dla
ktorych mozna sobie wyobrazac realizacje podobnych kropek magnetycznych. Czy
faktycznie wiele z nich mozna wyhodowag, a jesli nie to dlaczego? Czy mozna sie w nich
takze spodziewac braku silnego efektu wygaszania luminescencji? Czy wiele z tych
jondw moze posiada¢ zwyrodniaty stan podstawowy po umieszczeniu w kropce? Czy
zbadane dotad kilka kombinacji przedstawionych w tabeli na Rysunku 1.9 sg w jakis$
sposdb wyréznione —np. jedyne mozliwe do realizacji lub jedyne ciekawe ze wzgledu
na wtasnosci optyczne? Czy uktad CdSe/ZnSe/Fe?* jest sposréd wszystkich kombinacji
jakos wyjatkowy czy tylko jest jednym z pierwszych zbadanych?

Nastepnie chciatbym stwierdzi¢, ze sama rozprawa zostata przygotowana w sposéb
znakomity — nie tylko wolny od zauwazalnych uchybien czy spetniajacy podstawowe
wymagania odnosnie struktury, poprawnosci jezykowej, spojnosci czy klarownosci
opisu, ale po prostu w kazdym elemencie doskonaty, wtasciwy raczej profesjonalnie
opracowywanym monografiom naukowym niz pracy na stopien. Biorac pod uwage
idealng kompozycje, precyzje i lekkoé¢ jezyka, spdéjnos¢ catego obszernego tekstu,
brak usterek, estetyke sktadu, dobér i nadzwyczajne dopracowanie rysunkéw i tabel,
Swietny spis literatury, itp. elementy — stwierdzam, ze tak doskonale przygotowane;j
rozprawy doktorskiej nie miatem dotad przyjemnosci ogladac.

Odnoszac sie wreszcie do zawartosci merytorycznej rozprawy czyli wagi przedsta-
wionych w niej rezultatow, zaczne od wtasnej opinii, ze s3 one niezwykle interesujace
i wartosciowe. Stanowia cenny wktad w rozwdj fizyki uktadéw niskowymiarowych,
fizyki ciata statego, a takze catej fizyki jako dyscypliny naukowej. Niedawna praca
(m.in.) mgr. Tomasza Smolenskiego [168], opublikowana w Nature Communications
w 2014 r., wprowadzita nowa klase uktadéw (nano)fizycznych: aktywnych optycznie
nanostruktur pétprzewodnikowych z pojedynczym jonem magnetycznym Co?* lub Mn?*,
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otwierajgc tym samym nowy kierunek badan w fizyce ciata statego, okreslany mianem
,solotroniki”. Natomiast przedstawione w niniejszej rozprawie rezultaty dotyczace
nanostruktur zawierajacych jony Fe?*, poszerzajace klase uktadow ,solotronicznych”
o kolejny jon — pierwszy nie posiadajacy spinu jgdrowego, i otwierajgce poszukiwania
kolejnych domieszek o pozadanych wtasnosciach magnetycznych aktywowanych
naprezeniem nanostruktury, zapewne w znaczacy sposob przyczynig sig do dalszego,
byé moze dynamicznego rozwoju tego kierunku badan.

Stwierdzam tez z podziwem, ze rezultaty mgr. Tomasza Smolenskiego przedstawione
w niniejszej rozprawie lub blisko z nimi zwigzane zostaty przed ztozeniem rozprawy
(w ciggu ostatnich zaledwie 4-5 lat, w okresie 2013-2017), opublikowane w 24 artyku-
tach w pismach z tzw. listy filadelfijskiej (m.in. 2 prace w Nature Communications,
1 w Physical Review Letters, 13 w Physical Review B). W tym samym okresie autor
opublikowat takze 6 innych prac, nie zwigzanych bezposrednio z tematyka rozprawy,
w réwnie $wietnych czasopismach (m.in. 2 prace w Nano Letters, 1 w ACS Nano, 1w
Physical Review X, 1 w Applied Physics Letters). Biorac pod uwage ze opinia dotyczy
naukowca dopiero rozpoczynajacego kariere naukows, jest to dorobek niespotykany,
pasujacy raczej nie do doktoratu, a co najmniej solidnego wniosku habilitacyjnego
(znam tez udane wnioski o tytut profesora w naukach fizycznych o stabszym dorobku
publikacyjnym). Uwzgledniajgc artykut (w Physical Review B) opublikowany juz po
ztozeniu rozprawy a takie prace wczeéniejsze, na catkowity dorobek publikacyjny
tego mtodego naukowca i kandydata do stopnia doktora, sktada sie dzis (wg Web of
Science): 36 publikacji indeksowanych w bazie JCR (w tym wiele w wiodgcych czaso-
pismach fizycznych), 330 cytowan (w tym 214 przez innych autoréw) i indeks H=10.
Pragne mocno podkresli¢, Zze na tym etapie rozwoju kariery naukowej jest to dorobek
bez precedensu, przynajmniej w fizyce ciata statego.

W konkluzji stwierdzam, ze przedtozona mi do recenzji rozprawa doktorska pana mgr.
Tomasza Smolenskiego ,Spektroskopia kropek kwantowych CdSe/ZnS z pojedynczymi
jonami Fe**” spetnia wymagania okreslone Ustawa z dnia 14 marca 2003 r. o stopniach
naukowych i tytule naukowym oraz o stopniach i tytule w zakresie sztuki (Dz.U.z 2017 r.,

poz. 1789). W zwigzku z tym wnosze o jej przyjecie i dopuszczenie do publicznej obrony.

Ponadto, podsumowujac swoje powyzsze oceny samej rozprawy i przytoczone fakty
nt. dorobku publikacyjnego pana mgr. Tomasza Smolenskiego, pragne z catg moca
podkresli¢, ze uwazam te rozprawe za wybitng (nie tylko znacznie lepszg, ale wrecz
nieporéwnywalng z jakakolwiek inng rozprawg doktorska, ktérg miatem dotad okazje
recenzowac). W zwigzku z tym z catym przekonaniem

nosze o jej wyroznienie.

Prof. dr hyab. inz. Arkadiusz Wéjs



