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Recenzja rozprawy doktorskiej mgr. Kacpra Oreszczuka

zatytutowanej:

»Dynamika komplekséw ekscytonowych w monowarstwach
dichalkogenkow metali przejsciowych”

Przedstawiona do recenzji rozprawa doktorska mgr. Kacpra Oreszczuka dotyczy
eksperymentalnych badan optycznych wtasnosci dwuwymiarowych materiatéw
warstwowych (tzw. 2D materials) z grupy dichalkogenkéw metali przejsciowych. Praca
ta wykonana zostata w Zaktadzie Fizyki Ciata Statego Instytutu Fizyki Doswiadczalnej
Uniwersytetu Warszawskiego pod kierunkiem promotora prof. dr. hab. Piotra
Kossackiego. Wiekszos¢ eksperymentéw przeprowadzonych zostato w laboratoriach
Wydziatu Fizyki UW, a pomiary w obecnosci silnych pdél magnetycznych do 30 T w
Laboratorium Silnych P46l Magnetycznych w Grenoble.

W ostatnich latach obserwuje sie bardzo duze zainteresowanie materiatami
dwuwymiarowymi, wynikajgce z jednej strony z ciekawych i bardzo réznorodnych
wilasnosci materiatbw 2D, a =z drugiej ze wigzanych z nimi potencjalnymi
zastosowaniami w roznych obszarach elektroniki i fotoniki, poczynajgc od tranzystorow
polowych, poprzez emitery Swiatta, ogniwa stoneczne, magnetyczne systemy
nanoelektomechaniczne, a konczac na g-bitach do komputeréw kwantowych.

Praca badawcza, ktéra stata sie podstawg recenzowanej rozprawy doktorskiej
wpisuje sie wtasnie w te ciekawg tematyke i dlatego jest zaréwno aktualna jak i wazna.
Mgr Kacper Oreszczuk podjat sie dwoch zadan z zakresu badan podstawowych oraz
jednego z zakresu fizyki aplikacyjnej.

Badania podstawowe dotyczyty pomiaru polaryzowalnosci magnetycznej
dwuwymiarowego gazu elektronowego oraz wyznaczenia dynamiki ekscytonoéw w
monowarstwie dwuselenku molidbedu MoSe2. Mgr Oreszczuk badat zaréwno prébki
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MoSe2 wytworzone przez siebie metodg eksfoliacji, struktury eksfoliowane dodatkowo
wyposazone w bramke elektrostatyczng wytworzone we wspétpracy z Uniwersytetem w
Manczesterze (przez dr. Jamesa Howartha), jak i probki wyhodowane metodg epitaksji
z wigzek molekularnych (MBE) w Laboratoriow Nanotechnologii Pétprzewodnikéw i
Struktur Potprzewodnikowych Wydziatu Fizyki UW przez dr. hab. Wojciecha
Pacuskiego. Wybor MoSe2 jako gtéwnego obiektu badan podyktowany byt tym, iz w
materiale tym wystepuje jasny ekscytonowy stan podstawowy, co prowadzi do prostego
widma fotoluminescenciji.

W obszarze badan aplikacyjnych mgr Oreszczuk zaproponowat, wytworzyt i zbadat
urzgdzenia hybrydowe bazujgce na mikrometrycznych rozmiaréw azotkowych diodach
Swiecacych (u-LED), na ktérych powierzchni osadzat przy pomocy eksfoliacji nie tylko
MoSez2, ale takze MoS2, WSe2 oraz WSa2.

Juz na wstepie chciatbym podkresli¢, ze recenzowang rozprawe doktorskg, a
szczegolnie przedstawione w niej wyniki naukowe, oceniam nadzwyczaj wysoko i
dlatego bede wnioskowat o jej wyréznienie. Moim zdaniem przeprowadzone przez mgr.
Oreszczuka oryginalne badania wniosty istotny wkfad do rozwoju fizyki materiatéw
dwuwymiarowych, a takze do postepu w obszarze mozliwych zastosowan tych
materiatdw, w szczegolnosci ich zastosowan jako zrodet pojedynczych fotondw
sterowanych elektrycznie. Ponizej przedstawie bardziej szczegoétowy opis rozprawy,
oraz krotkie omowienie kilku najwazniejszych wynikdw oraz zupetnie drobne uwagi,
dotyczgce jednak jedynie samej formy prezentacji wynikbw w rozprawie.

Rozprawa doktorska mgr. Kacpra Oreszczuka napisana zostata w jezyku polskim,
liczy 141 stron (liczac od strony tytutowej) i zawiera obszerne odniesienie do literatury
naukowej, obejmujgce 123 pozycje bibliograficzne. Sktada sie ona ze streszczenia
(takze po angielsku) oraz o$miu rozdziatéw, z ktérych pierwszy jest wprowadzeniem, a
ostatni podsumowaniem.

Rozdziat pierwszy rozprawy zawiera bardzo krotki, ogolny wstep dotyczgcy
dwuwymiarowych materiatdw warstwowych oraz ich struktury ekscytonowej, a takze
przedstawienie celéw pracy.

Rozdziat drugi zawiera opis czterech typow probek bedacych obiektem badan oraz
metod ich wytwarzania, a w szczegolnosci metody eksfoliacji stosowanej przez autora,
probki z bramkg elektrostatyczng umozliwiajgcg sterowanie poziomem Fermiego,
prébek wyhodowanych metodg MBE i wreszcie struktur hybrydowych u-LED
(In,Ga)N/dichalkogenek metalu przejsciowego.

Rozdziat trzeci zawiera opis technik eksperymentalnych wykorzystywanych
podczas badan oraz ukladéw pomiarowych: uktadu do fotoluminescencii,
magnetoodbicia, spektroskopii korelacji wzbudzen oraz uktadu do pomiaréw struktur
hybrydowych zasilanych elektrycznie.

Chciatbym mocno podkresli¢, ze bardzo doceniam fakt, iz mgr. Oreszczuk nie tylko
wykorzystat wczesniej istniejacy potencjat badawczy Wydziatu Fizyki, ale takze wnidst
istotny wkfad w jego rozbudowe. W szczegodlnosci Autor zaprojektowat i zbudowat



elektryczny zasilacz impulsowy do sterowania diodami p-LED, ktéry umozliwit mu
generacje nanosekundowych impulséw $wiatta wzbudzajgcych dichalkogenki. Po
drugie, aby méc realizowaé czes¢ swoich pomiardéw, np. dotyczgcych mapowania
przestrzennego luminescencji, poszukiwania eksfoliowanych ptatkbw o monoatomowej
grubosci, regulacje wspdtliniowosci wigzek czy sterowanie mocg wigzki laserowej, mgr.
Oreszczuk wyposazyt elementy uktadéw optycznych w silniki krokowe wraz ze
sterownikami, posiadajgcymi odpowiednie algorytmy dziatania. 15 szt. trGjosiowych
sterownikobw autora zostato zainstalowanych w Laboratorium Ultraszybkiej
Magnetoospektroskopii oraz Litografii Wydziatu Fizyki w istotny sposdb usprawniajac, a
niekiedy wrecz umozliwiajgc niektére badania, takze prowadzone przez innych
badaczy.

W rozdziatach od czwartego do siodmego przedstawione sg zasadnicze wyniki
badan eksperymentalnych oraz ich interpretacja w ramach zaproponowanych model
teoretycznych.

Rozdziat czwarty dotyczy podatnosci magnetycznej gazu elektronowego w
diselenku molibdenu. Badania prowadzone byly z wykorzystaniem struktury z bramka
elektrostatyczng, umozliwiajgcg pomiary w funkcji koncentracji elektronéw zmienianej w
szerokim przedziale od 0 do 6x10%? cm?. Najpierw Autor przedstawia charakteryzacje
struktury bramkowej za pomocg PL i opisuje metodyke wyznaczania koncentracji. Do
wyznaczania podatnosci magnetycznej 2DEG stosuje on dwie metody optyczne, z
ktérych pierwsza, tzw. ,wysokopolowa” jest metodg nowatorska, zastosowana po raz
pierwszy.

W rozdziale pigtym mgr Oreszczuk raportuje wyniki badan dynamiki ekscytonéw w
monowarstwie MoSez. Autor najpierw bada dynamike relaksacji ekscytonow stosujgc
dwie metody: metode bezposrednig z wykorzystaniem kamery smugowej oraz metode
bazujgcg na wykorzystaniu spektroskopii korelacji wzbudzen. Jak Autor argumentuje ta
druga alternatywna metoda moze byC¢ stosowana takze w przypadku bardzo krétkich
czasOw zanikow fotoluminescencji, w odroznieniu od metody pierwszej, ktorej
stosowalnosc jest limitowana szybkos$cig rejestracji przez kamere smugowg. Nastepnie
mgr Oreszczuk raportuje wyniki badan procesu formowania ekscytonu natadowanego.
W rozdziale tym przedstawiony jest takze model teoretyczny opisujacy obserwowane
eksperymentalnie wyniki oraz jego ograniczenia.

W rozdziale szostym mgr Oreszczuk rozszerza swoje badania relaksacji wzbudzen
takze na probki MoSe2 wyhodowane na UW metodg epitaksji z wigzek molekularnych,
w przypadku ktorych, metoda bezposrednia nie zawsze moze by¢ zastosowana, gdyz
czasy relaksacji sg bardzo krétkie, ponizej 1 ps.

Wreszcie w rozdziale siédmym przedstawione sg wyniki dotyczgce badan struktur
hybrydowych obejmujgce pomiary luminescencji pobudzanej przez emisje u-LED
zasilanych impulsami prgdowymi oraz pomiary korelacyjne emisji z centréw
putapkowych w monowarstwach WSe:.



Podczas realizacji dobrze zaplanowanych prac badawczych mgr. Oreszczuk
zrealizowat postawione w doktoracie cele i uzyskat caty szereg ciekawych i istotnych
wynikéw, z ktérych cze$é wymieniam ponizej:

1. Autor przeprowadzit badania polaryzowalnosci dwuwymiarowego gazu
elektronowego zwiekszonej w skutek oddziatywan wielociatowych w przedziale
niskich i srednich koncentracji elektronéw, tj. w obszarze gdzie takie zwiekszenie
jest szczegolnie duze. W tym celu zastosowat dwie metody optyczne. Pierwsza z
nich jest nowa, oryginalng metoda, nazwang przez autora metodg
wysokopolowg. Bazuje ona na wyznaczeniu rozszczepienia spinowego na
podstawie obserwacji zmiany zachowania rezonansu zwigzanego z ujemnie
natadowanymi ekscytonami (X’) w funkcji koncentracji i pola magnetycznego (do
30 T). Zmiana ta wywotana jest rozpoczeciem obsadzania przez elektrony doliny
K*. Pomiary uzupetnione zostaty podejSciem niskopolowym, bazujgcym na
wyznaczaniu polaryzacji gazu elektronowego na podstawie stopnia polaryzacji
kotowej rezonansu X'.

Na podstawie tych badan, dajgcych spéjne wyniki, Mgr Orzeszczuk wyznaczyt
zaleznos¢ efektywnego g-czynika elektronow w funkcji ich koncentracji, a
nastepnie dopasowujgc do tej zaleznosci funkcyjng zalezno$¢ przewidziang
przez innych autorow metodg ,ab initio” oszacowat jednoczgstkowy g-czynnik
elektrondw go=2.5. Warto$¢ ta jest ok. dwukrotnie nizsza od wartosSci
przewidywang przez te teorie, co jak mgr. Oreszczuk sugeruje, daje wskazanie,
ze teoria powinna by¢ zmodyfikowana i moze da¢ impuls do dalszego rozwoju
teorii.

2. Mgr Oreszczuk przeprowadzit obszerne badania proceséw formowania i
relaksacji komplekséw ekscytonowych w atomowo cienkich eksfoliowanych
warstwach MoSez. Zaobserwowat zaréwno jedno- jak i dwu-wykfadniczg
zaleznos¢ zaniku PL. Oprocz standardowej metody badania czaséw zaniku z
uzyciem kamery smugowej zastosowat On takze metode spektroskopii korelacji
wzbudzen. W obszarze dtuzszych czaséw zaniku luminescencji PL obie metody
daty spdjne wyniki, tym samym potwierdzajgc uzyteczno$¢ tej drugiej, mniegj
polularnej metody. Jest to szczegdlnie istotne, gdyz w przypadku bardzo krétkich
czasOw zaniku tylko metoda korelacyjna moze zosta¢ uzyta (np. w przypadku
MoSe2 wyhodowanego metodg MBE).

3. Z uzyciem techniki korelacji wzbudzen Autor zbadat zaleznos¢ czaséw zaniku
ekscytonu natadowanego od koncentracji elektronow, ktéra byta regulowana
wartoscig napiecia bramki elektrostatycznej w strukturze uzytej w badaniach g-
czynnika.

4. Przeprowadzajgc doktadne badania dla matej czasowej separacji impulsow
laserowych mgr Oreszczuk zaobserwowat ciekawe zachowanie sygnatu korelacji
wzbudzen. W wynikach widaé byto najpierw wyptaszczenie a nastepnie wrecz
odwrocenie tendencji zmiany sygnatu, ktore zalezatlo od energii lasera
pobudzajgcego. Analiza danych eksperymentalnych pozwolita Autorowi na



sformutowanie modelu uwzgledniajgcego szereg proceséw zachodzgcych
pomiedzy ekscytonami neutralnymi, natadowanymi oraz nosnikami, do ktérych
nalezaty: wzbudzanie optyczne nosnikéw, formowanie zaréwno neutralnych jak i
natadowanych ekscytonéw, rekombinacja Augera oraz rekombinacja
promienista. Model ten dobrze jako$ciowo opisat wyniki pomiaréw zaréwno w
funkcji koncentracji elektrondw, jak i dla roznych energii lasera (ponizej i powyzej
przerwy).

. Dokonujgc pomiaréw relaksacji wzbudzen w wyhodowanych metodg MBE
probkach MoSez i stosujgc te same metody co w przypadku probek
eksfoliowanych mgr. Oreszczuk wykazat, ze rozwinieta na UW technologia
pozwala na wytworzenie jednorodnych warstw dichalkogenkow metali
przejsciowych o wysokiej jakosci optycznej i wydajnej luminescencji.
Wyznaczone czasy zycia komplekséw ekscytonowych w probkach epitaksjalnych
sg znacznie krotsze niz w probkach eksfoliowanych, co wynika z dwoéch
zidentyfikowanych przez Oreszczuka niezaleznych kanatdbw rekombinacji
niepromienistej, jeden dominujgcy w niskich temperaturach oraz drugi,
aktywowany termicznie z energig Ea ok. 20 meV.

Badania optyczne Oreszczuka w tym obszarze sg o tyle wazne, iz wykazuja,
ze w przysziosci mozna bedzie otrzymywacé dobrej jakosci struktury TMDC nie
tylko metodg eksfoliacji, ale takze metodg epitaksji z wigzek molekularnych, czyli
metodg o potencjale aplikacyjnym.

. Bardzo ciekawym i oryginalnym wynikiem uzyskanym przez Autora rozprawy w
obszarze badan aplikacyjnych jest wykazanie emisji pojedynczych fotonéw przez
zasilang impulsami prgdowymi strukture hybrydowg. Mgr Oreszczuk
zaproponowat i wytworzyt tego typu struktury bazujgce na mikrometrycznych
rozmiaréw azotkowych diodach swiecgcych (u-LED), na ktérych powierzchni
osadzat uzyskane przy pomocy eksfoliacji nie tylko MoSez, ale takze MoS2,
WSe2 oraz WSa2. Przeprowadzajgc pomiary korelacyjne w konfiguracji Hanbury-
Brown-Twiss dla emisji z centrow putapkowych w monowarstwach WSe2 Autor
udowadnit uzyskanie emisji pojedynczych fotonédw. Z kolei obecnos¢
zlokalizowanych emiterbw o waskich liniach emisyjnych wystepujgcych na
brzegach monowarstwy WSe2 wykazana zostata przez mgr. Oreszczuka za
pomocg map intensywnosci luminescencji, zebranych z wykorzystaniem silnikbw
krokowych sterowanych przez wytworzone przez niego sterowniki.

Z obowigzku recenzenta ponizej wymieniam kilka uwag i pytan, ktére nasunety mi
sie podczas lektury rozprawy.

Na poczatku chciatbym podkresli¢, ze praca jest napisana i zredagowana bardzo
porzadnie, zarobwno pod wzgledem jezykowym jak i merytorycznym. Przedstawione
opisy sg zrozumiale a rysunki czytelne. Jedynie rozdziat 6 troche gorzej wkomponowuje
sie w catos¢ rozprawy i robi wrazenie, jakby zostat dodany na pdzniejszym etapie
pisania. Moze $wiadczy¢ o tym fakt, ze wzér nr. (6.1) jest tozsamy z wczesniej juz
podawanym wzorem nr. (5.10). llos¢ zauwazonych przeze mnie niedoskonatosci (np.
literbwek czy nieusunietych zbednych wyrazéw) jest naprawde minimalna (np. zdanie
na gorze str. 15, drugie od dotu zdanie na str. 95, ostatnie zdanie pierwszego paragrafu
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na str. 54, drugie zdanie na str 121). Bardzo zabrakto mi natomiast w recenzowanej
rozprawie linkbw do pozycji bibliograficznych, co znacznie utatwitoby czytanie i
zrozumienie testu. Uwazam, ze w obecnych czasach powinno to byé wymagane w
rozprawach. Inaczej recenzenci oraz inni czytelnicy muszg samodzielnie te pozycje
wyszukiwac, zamiast po prostu klikng¢ w link.

Jesli chodzi o kwestie merytoryczne, to musze przyznac, ze po raz pierwszy dostaje
do zrecenzowania rozprawe doktorska, z ktorg nie mam zadnych problemow i nie widze
jakichs specjalnych uchybien. Troche zabrakto mi doktadniejszej dyskusji pochodzenia
niskoenergetycznego piku w PL oraz odpowiadajgcej mu stabej linii w odbiciu dla
przedziatu napiec, w ktorych Autor podaje, ze koncentracja elektronow jest bliska zeru.
W szczegdlnosci czy rezonanse pochodzg od dodatnio czy ujemnie natadownych
ekscytondéw, czy moze od obu typédw jednoczesnie. Czy byty robione badania
polaryzacyjne, ktére mogtyby rozstrzygngc¢ typ ekscytonu natadowanego? Moze w tzw.
obszarze neutralnym sg tylko elektrony albo tylko dziury. Albo tez sg mate oddzielone
przestrzennie jeziorka z elektronami albo dziurami, a wszystko wywotane jest faktem
wytworzenia struktury z bramkg? Struktura bez bramki (oznaczona B) ma bowiem
wyraznie stabszg linie CX.

Kolejne narzucajgce mi sie pytanie to czy na wartos$¢ rozszczepienia spinowego
wyznaczonego metodg ,wysokopolowg” nie ma jakiego$ wptywu renormalizacja przerwy
energetycznej. Autor caly czas operuje jezykiem ekcytonédw natadowanych,
jednoczesnie majgc wysoki poziom Fermiego w dolinie K. Czy z jakiegos powodu
renormalizacja przerwy nie odgrywa w przypadku MoSe: takiej roli, jak w przypadku
2DEG w ,zwyktych” studniach kwantowych.

Na podstawie przedstawionej rozprawy mgr. Kacpra Oreszczuka, ktéra oprécz
oryginalnego rozwigzania problemu naukowego i uzyskanych istotnych wynikow,
udowadnia ogodlng wiedze kandydata z fizyki materiatdw 2D, ekscytondw, optyki i
pomiarOw czasowo rozdzielczych, jestem przekonany, ze osiggnat on bardzo wysoki
poziom kompetencji i samodzielnos¢ zaréwno w zakresie technik eksperymentalnych,
jak i krytycznej analizy i interpretacji wynikoéw. Potwierdzone jest to takze faktem, iz mgr
Oreszczuk byt wspotautorem w sumie 10 prac: 9 artykutow juz opublikowanych w
czasopismach naukowych i jednej pracy na arXiv. Trzy publikacje [42], [122], i
czesciowo [41] prezentujg wyniki uzyskane w ramach wykonywania doktoratu i w dwéch
z nich mgr Oreszczuk jest pierwszym autorem. Jest On tez pierwszym autorem pracy
[64] na arXiv, raportujgcej wyniki dotyczgce badan podatnosci magnetycznej
elektronow.

W podsumowaniu stwierdzam, ze przedstawiona do recenzji rozprawa doktorska
pana mgr. Kacpra Oreszczuka zawiera nowe i bardzo wartosciowe wyniki naukowe
dajgce istotny wktad do postepu w dziedzinie fizyki dwuwymiarowych materiatéw
warstwowych (tzw. 2D materials) z grupy dichalkogenkéw metali przejsciowych. Autor
wykazat sie ogolng wiedze teoretyczng, znajomoscig metodologii oraz dorobku w
dyscyplinie nauki fizyczne, oraz zdolnoscig do krytycznej oceny tego dorobku. Podczas
realizacji badan Mgr. Oreszczuk wykazat umiejetnos¢ samodzielnego prowadzenia

6



pracy naukowej oraz interpretacji uzyskanych wynikéw. Autor nie tylko przeprowadzit
badania podatnosci magnetycznej 2DEG w MoSe; ktdre potwierdzity silne
oddziatywanie kolektywne dla niskich koncentracji elektrondéw, zbadat dynamike
ekscytondw i opisat jg zaproponowanym modelem, ale takze zaproponowat i zbudowat
nowatorskie struktury hybrydowe zbudowane z mikrometrycznych rozmiaréw diod
$wiecgcych (In,Ga)N oraz TMDC, ktére byly w stanie emitowaé pojedyncze fotony.
Wyniki naukowe przedstawione zaréwno w samej rozprawie doktorskiej jak i w trzech
podstawowych publikacjach naukowych mgr. Kacpra Oreszczuka (w ktorych jest
pierwszym autorem) oceniam nadzwyczaj wysoko i stwierdzam, ze rozprawa doktorska
z nadmiarem spetnia wszystkie wymagania stawiane przez Ustawe z dnia 20 lipca 2018
r. Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce i dlatego wnioskuje o dopuszczenie tej
rozprawy do publicznej obrony. Jednoczeénie uwazam, ze przedstawione w rozprawie
wyniki stanowig szczegodlne osiggnigcie naukowe i wnosze o wyréznienie tej rozprawy.
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