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Recenzja pracy doktorskiej magistra Kacpra Oreszczuka

pt. ,Dynamika kompleksow ekscytonowych w monowarstwach dichalkogenkéw metali
przejsciowych"

Rozprawa doktorska magistra Kacpra Oreszczuka poswiecona jest mechanizmom od-
dziatywan 1 procesom ekscytonowym w monowarstwach dichalkogenkdéw metali przejsciowe;
(DCMP) grupy VI oraz dyskusji technologii umozliwiajacych w przysztosci zastosowanie
tych materiatéw w optoelektronice. Praca zostala wykonana na Wydziale Fizyki Uniwersyte-
tu Warszawskiego pod kierunkiem prof. dr hab. Piotra Kossackiego.

Atomowo cienkie warstwy polprzewodnikowe DCMP posiadajg szereg unikalnych
wiasciwosci fizycznych. Ze wzgledu na prosty charakter przerwy wzbronionej potozonej w
nierownowaznych punktach K- dwuwymiarowej strefy Brillouina, zredukowane ekranowa-
nie dielektryczne, stosunkowo duze masy efektywne nosnikéw oraz silne sprzezenie spinowo-
dolinowe stwarzajg unikalne mozliwosci badan efektéw wielocialowych, w szczegdlnosci
oddziatywan elektron-elektron. Monowarswty DCMP sg przykladem ukladéw o prawie ideal-
nej dwuwymiarowej kwantyzacji, w ktérych pomiary magnetooptyczne wzmacniaja takie
oddziatywania. Ponadto, waznym obszarem badan tych materialéw sg tez zrédla pojedyn-
czych totonow. Ostatnie badania pokazujg, ze defekty punktowe oraz centra naprezen w mo-
nowarstwach DCMP prowadza do formowania si¢ silnie zlokalizowanych stanéw ekscytono-

wych charakteryzujgcych si¢ waskimi liniami emisyjnymi o dlugim czasie zaniku oraz zdol-
noscit do emisji jednofotonowe;.

Rozprawa doktorska Pana Kacpra Oreszczuka dotyczy bardzo aktualnych zagadnien
fizyki ciata stalego oraz inzynierii materiatéw stawiajgc dwa gléwne cele naukowe. Pierwszy
ma charakter badan podstawowych zwigzanych ze zrozumieniem mechanizméw oddziatywan
I procesoOw ekscytonowych, w tym polaryzowalno$ci dwuwymiarowego gazu elektronowego
powiekszonej na skutek oddzialywan wielocialowych oraz proceséw formowania i relaksacii
kompleksow ekscytonowych w monowarstwach MoSe,. Drugi aspekt rozprawy ma charakter
praktyczny zwigzany z przyszlym wykorzystaniem krysztaléw DCMP w optoelektronice oraz
fotonice 1 dotyczy gldwnie wykorzystania modutu z diodg $wiecaca umieszczona pod war-
stwg materiatu aktywnego optycznie jako alternatywy do pelnego uktadu wykorzystujacego
zewnetrzny laser do wzbudzania.




Przedstawiona rozprawa doktorska napisana jest jasnym 1 poprawnym jezykiem, ma
klasyczny uktad 1 sktada si¢ z 8 rozdzialéw 1 bibliografii. Rozdzial 1 wprowadza czytelnika w
tematyke podstawowych wiasnosci fizyczny pojedynczych warstw DCMP oraz przedstawia
cele naukowe rozprawy doktorskiej. Rozdzial 2 opisuje badane w pracy struktury DCMP,
takie jak monowarstwy otrzymane metodami eksfoliacji mechanicznej na podtozu nos$nym
5102/81, struktury monowarstw MoSe, enkapsulowane azotkiem boru (hBN) z bramka elek-
tryczng, struktury MoSe2 wyhodowane metodg epitaksji z wigzek molekularnych oraz urza-
dzenia hybrydowe oparte na diodach $§wiecacych i monowarstwach DCMP. Rozdziat 3 po-
swigcony jest ukfadom pomiarowym 1 wykorzystanym technikom eksperymentalnym ze
szczegolnym opisem aparatury naukowej wytworzonej przez doktoranta na potrzeby zapla-
nowanego eksperymentu, w tym zaprojektowanego przez autora rozprawy zasilacza impul-

sowego diody pu-LED w badanych strukturach hybrydowych. Rozdzialy 4-7 stanowig najwaz-
niejsza 1 najciekawszg czes¢ rozprawy prezentujac kluczowe wyniki badan eksperymental-
nych wraz z analizg 1 interpretacjg. Rozdzial 8 podsumowuje kluczowe rezultaty rozprawy
doktorskiej. Ponizej omowie otrzymane przez doktoranta wyniki, dodajac moje ewentualne
uwagl, pytania lub komentarze.

Rozdzial 4 poswiecony jest badaniom efektywnej podatnosci magnetycznej gazu elek-
tronowego o niskich 1 umiarkowanych gestosciach w monowarstwie MoSez. W celu wyzna-
czenia efektywnych elektronowych czynnikow Landego zastosowano dwa, uzupelniajace sie
podejScia eksperymentalne. Pierwsze podejsécie tzw. wysokopolowe oparte bylo na obserwacji
zmian energil rezonansu ekscytonu natadowanego w widmie odbicia przy detekcji w kotowe;
polaryzacji Swiatla o w zalezno$ci od koncentracji no$nikéw oraz pola magnetycznego. Po-
tozenie energetyczne rezonansu X~ wykreslono w zaleznosci od koncentracji nosnikéw dla
roznych pol magnetycznych do wartosci 30 T, a nastepnie odczytano koncentracje no$nikow,
przy ktorej nastepowala nagla zmiana tej zaleznosci, zwiazana z przechodzeniem poziomu
Fermiego przez dno pasma przewodnictwa w dolinie K. Pozwolito to na obliczenie wymaga-
nego rozszcezeplienia Zeemana 1 okreslenia czynnika Landego. Wyniki przedstawione na Ry-
sunku 4.5(a)-(b) dotyczg pdl magnetycznych o wartosciach 15 T i 30 T, czy Autor pracy
moglby skomentowac, jaka jest najnizsza warto$¢ pola magnetycznego w podejsciu wysoko-
polowym pozwalajgca na doktadne okreslenie progowej koncentracji nosnikoéw z zaleznosci
zmian energii X~ od koncentracji no$nikdw? Dodatkowo, Autor okres$la zmiane energii rezo-
nansu X" na podstawie widm odbicia, czy sg to widma odbicia struktury o sekwencji warstw

hBN/MoSe/hBN/G/Si102/S1 bez uwzglednienia czy z uwzglednieniem sygnatu tla od podtoza
hBN/G/S102/S1 (kontrast odbicia)?

Drugie, uzupetniajgce podejscie niskopolowe polegato na badaniu widm odbicia z ko-
fowg polaryzacja detekcji przy dodatnich i ujemnych polach magnetycznych, co jest réwno-
wazne detekeji dwoch polaryzaciji kolowych $§wiatta 6™ i ¢”. Pomiary widm odbicia wykony-
wano przy roznych wartosciach pola magnetycznego i napiecia bramki, a nastepnie okreslono
sit¢ oscylatora ujemnie naladowanego ekscytonu w réznych polaryzacjach kotowych oraz
wynikajacg z tego zalezno$¢ stopnia polaryzacji kotowej w funkcji pola magnetycznego.
Efektywny g- czynnik Landego okreslono na podstawie zmian stopnia polaryzacji kotowe;
rezonansu X™ w funkcji pola magnetycznego z wykorzystaniem modelu zakladajacego, ze gaz



elektronowy zajmuje stany wewnatrz dolin zgodnie z rozktadem Fermiego- Diraca oraz sto-
pien polaryzacji gazu elektronowego jest réwny stopniowi polaryzacji kotowej rezonansu X
w widmie odbicia. Wyniki badan pokazaly, Zze niezaleznie od temperatury efektywny g-
czynnik wykazuje wartos¢ wigksza niz 30 przy koncentracjach ponizej 2:10'2 cm™2 i spada do
wartosci bliskich 10 przy ponad dwa razy wigkszych koncentracjach gazu. Usrednione na
podstawie roznych podejs$¢ eksperymentalnych wartosci czynniki Landego przedstawiono w
funkeji koncentracji no$nikéw tadunku i dopasowano za pomoca kwantowe; metody Monte

Carlo (QMC) otrzymujgc pasmowy czynnik Landego elektrondéw go = 2.5 + 0.2. Wartodé ta
jest zgodna z innymi wynikami otrzymanymi za pomoca réznych metod eksperymentalnych,
natomiast kwestionuje rezultaty dotychczasowych obliczen metodami ab-initio. Na Rysunku
4.8 widac jak wartos¢ efektywnego g-czynnika gesr pozornie rosnie przy gestosciach nosnikéw
powyzej 7-10"* cm™, co Autor pracy thumaczy jako prawdopodobny efekt zwigzany z zapel-
nianiem stanow w odszczepionej spinowo pasmie przewodnictwa, powotujac s1¢ rOwnocze-
snie na wartos¢ rozszczepienia spin-orbita pasma przewodnictwa rzedu 21 meV przedstawio-
ng w reterencji [72]. Bardziej aktualne badania eksperymentalne sugeruja, ze to r0Zszczepie-
nie jest duzo mniejsze (Zhengguang Lu et al 2020 2D Mater. 7 015017), zatem czy jest jakis
inny powod wzrostu warosci gefr powyzej koncentracji 7-10'2 em™ i czy uwzglednienie tego
wzrostu przy dopasowaniu usrednionej zalewnosci gesr od koncentracji nosnikéw tadunku na
Rysunku 4.9 wptynetoby na wartosé pasmowego czynnika Landego elektronow?

Rozdziat 5 przedstawia badania dynamiki formowania, relaksacji i rekombinacji eks-
Cytonow neutralnych i natadowanych w monowarstwie MoSe, przeprowadzone przy uzyciu
kamery smugowej oraz spektroskopii korelacji wzbudzen. Badania poréwnawcze zostaly
przeprowadzone dla dwoch monowarstw MoSe; w otoczeniu hBN oznaczonych jako A 1 B,
przy czym jedna ze struktur byla wyposazona w bramke elektryczna (probka A). Pomimo
podobnej budowy, prébki réznity si¢ od siebie wzgledng intensywnoscia naladowanego eks-
cytonu, ktorego emisja byla znacznie silniejsza w prébce A niezaleznie od napiecia bramki
elektrycznej. Dla badanych struktur zaobserwowano istotne réznice pomiedzy czasami zaniku
kompleksow ekscytonowych. Czas zycia ekscytonu neutralnego otrzymany przy uzyciu ka-
mery smugowe] wynidst 4.8+0.5 ps w probce A oraz 1.6 + 0.5 ps w prébce B, natomiast od-
powiednie wartosci dla ekscytonu natadowanego wyniosty 56 + 5 ps oraz 4.1 £ 0.5 ps. Tak
duze rozbieznosci $wiadczg o ograniczonej powtarzalnoéci procesu eksfoliacii mechanicznej 1
sg prawdopodobnie spowodowane wieloma czynnikami miedzy innymi niekontrolowang
liczbg defektow czy rdzng koncentracja nosnikow tadunku w monowarstwie. Pomiary prze-
prowadzone w tych samych warunkach przy uzyciu kamery smugowej oraz techniki spektro-
skopii korelacji wzbudzen pokazaty zgodnosé wynikéw liczbowych w zakresie ich niepewno-
sci pomiarowych. Technike spektroskopii korelacji wzbudzen wykorzystano réwniez do zba-
dania czasOw zaniku ekscytonu naladowanego w szerokim zakresie napie¢ bramki. Wyniki
badan pokazaty, ze czas zaniku ekscytonu natadowanego istotnie zalezy od koncentracji no-
snikOw fadunku, malejac o rzad wielkosci dla obszaru bliskiemu neutralnosci ladunkowej do
rezimu bardzo wysokich koncentracji elektronéw. Obserwacije z wykorzystaniem spektrosko-
pii korelacji wzbudzen przy réznych energiach lasera pobudzajgcego oraz przy zmiennym
napigciu bramki w prébce A pozwolily na zaproponowanie prostego modelu oddzialtywan, w
ktorym formowanie ekscytonu natadowanego wystepuje wylacznie przez dotgczenie swobod-

3



nego nosnika do neutralnego ekscytonu. Wyniki badan i symulacji numerycznych przedsta-
wione w Rozdziale 5 pokazaly, ze spektroskopia korelacji wzbudzen moze byé stosowana
jako narzgdzie stuzace oszacowaniu ekscytonowych czasow zaniku i badania zlozonych pro-
cesow oddzialywania no$nikow tadunku i komplekséw ekscytonowych.

Stormutowanie opisu zjawisk wystepujagcych w pomiarze spektroskopii korelacji
wzbudzen wykorzystano do czasowo-rozdzielczej charakteryzacji pojedynczych warstw Mo-
Ser wytworzonych metodg epitaksji z wigzek molekularnych. W Rozdziale 6 pokazano, ze
monowarswty wytworzone tg metodg charakteryzujg si¢ dobrg jakoécig optyczna i wydajno-
scig fotoluminescencji. Okreslono czasy zycia neutralnych i naladowanych ekscytonéw, ktore
dla r6znych miejsc na prébee oraz dla niezaleznych proceséw wzrostu byly poréwnywalne i
miescily si¢ odpowiednio w zakresach 0.55-0.83 ps (X) oraz 1.77-2.63 ps (CX), co $wiadczy
0 powtarzalnos$ci takiej technologii wzrostu dichalkogenkéw metali przejsciowych. Co cie-
kawe, czasy zycia kompleksow ekscytonowych w strukturach wytworzonych metoda epitaksji
z wigzek molekularnych sa znacznie krotsze niz w typowych probkach otrzymanych metoda
cksfoliacji mechanicznej. Badania metodg spektroskopii korelacji wzbudzen pozwolily na
identytikacje dwoch niezaleznych kanatéw rekombinacji niepromienistej. Pierwszy, dominu-
Jacy w niskich temperaturach i skracajacy czas zycia neutralnych ekscytondw do okoto 0.5-
0.8 ps oraz drugi kanat, pojawiajacy si¢ w wyzszych temperaturach, ktérego energia aktywa-
¢cj1 wynosi okoto 20 meV i jest pordéwnywalna z energia fononéw w monowarstwie MoSes.
Czy Autor pracy méglby skomentowaé dokladniej mechanizm takiej rekombinacji niepro-
mieniste) (np. z udzialem fononondéw akustycznych lub optycznych) i zaproponowaé dlaczego
mogtaby ona dominowaé w probkach wytworzonych metodg epitaksji z wigzki molekularnej?

Rozdzial 7 przedstawia nowa koncepcje hybrydowego urzadzenia elektroluminescen-
cyjnego powstatego dzigki integracji pojedynczych warstw DCMP z diodami elektrolumine-
scencyjnymi (In,Ga) N. Elektrycznie zasilane diody pu-LED stuzg jako zrédta wzbudzen op-
tycznych prowadzacych do fotoluminescencji z odseparowanych mechanicznie monowarstw
Wsez, WS2, MoSez 1 MoS. Wyniki badan przeprowadzonych na takich urzadzeniach pokaza-
ty, ze diody p-LED mogg zastapi¢ uklady z zewnetrznym pobudzaniem laserowym. Dodat-
kowo, dzigki mozliwosci pracy w temperaturach kriogenicznych struktury na bazie mono-
warstw WSez 1 u-LED mogg stanowi¢ kompaktowy, zasilany elektrycznie emiter pojedyn-
czych fotonéw. Pomiar korelacji koincydencji fotonow wykazal, ze czas zycia pojedynczego
emitera wynosi 4.8 ns, natomiast diody mogg wytwarza¢ impulsy $wiatta o nanosekundowej
rozceigglosci czasowej. Czy Autor moglby skomentowaé czy faktycznie i z jakiego mozliwego

powodu centra jednofotonowej emisji czgsciej wystepuja w eksfoliowanych warstwach na
bazie wolframu niz molibdenu?

Rozdzial 8 podsumowuje gldéwne wyniki rozprawy doktorskie;.

Uwazam, ze przedstawiona rozprawa doktorska spelnia wymagania stawiane pracom
doktorskim zgodnie z Ustawa z dnia 20 lipca 2018 r. — Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce
(tekst jednolity: Dz. U. z 2023 r. poz. 742 z pozn. zm.). Rozprawa doktorska prezentuje ogdlna
wiedzg teoretyczng kandydata w dyscyplinie nauk fizycznych oraz potwierdza umiejetnosé
samodzielnego prowadzenia pracy naukowej. Przedmiotem rozprawy doktorskiej jest orygi-
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nalne rozwigzanie problemu naukowego dotyczacego dynamiki i oddziatywania komplekséw
ckscytonowych w strukturach pojedynczych warstw MoSez. Co znaczgce, praca proponuje
rowniez rozwigzanie problemu praktycznego, ktory jest zwigzany z przysztym wykorzysta-
niem Krysztatdéw warstwowych DCMP w optoelektronice oraz fotonice i dotyczy wykorzysta-
nia modutu z diodg $wiecgcg umieszczong pod warstwg materialu aktywnego optycznie jako
alternatywy do pelnego uktadu wykorzystujacego zewnetrzny laser do wzbudzania. Warto
takze podkresli¢, w rozprawie przedstawiono kilka zaawansowanych rozwigzan w zakresie
wytworzenia aparatury badawczej na potrzeby zrealizowania pracy. Wnioskuje zatem o do-
puszczenie magistra Kacpra Oreszczuka do publicznej obrony rozprawy doktorskie;.

Dodatkowo, biorgc pod uwage; wysoki poziom badan eksperymentalnych przeprowa-
dzonych przez doktoranta, szczegdétowg analize uzyskanych wynikdéw, zaproponowanie mo-
delu oddziatywania miedzy kompleksami ekscytonowymi i symulacji numerycznych, wysoki
poziom edytorski rozprawy oraz fakt opublikowania czesci tych wynikdow w dwdch bardzo
dobrych czasopismach oraz jednym wystanym do recenzji, gdzie doktorant ma role wiodaca,
wnioskuj¢ o uznanie tej pracy doktorskiej za wyrdzniajaca.

E/L | .f:«////




