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Zakres pracy

Przedtozona do oceny praca dotyczy tematyki zwigzanej z badaniami czaséw relaksacji
spinowej dwoéch jonéw magnetycznych tj. Mn** Co®, wbudowanych w nanostruktury
potprzewodnikowe o réinej strukturze krystalograficznej, w celu zbadania wplywu naprezenia na te
procesy. W badaniach wykorzystano dwa systemy nanostruktur: studnie kwantowe (Cd, Mn)Te/(Cd,
Mg)Te, dla ktérych poziom domieszkowania manganem wynosit okoto 0,25%, oraz pojedyncze kropki
kwantowe CdTe/ZnTe z pojedynczymi jonami kobaltu Co®. Badania wykonano dla serii probek
roznigcych sie zawartoscia magnezu w warstwie bufora. Taki sposéb zaprojektowania prébek
skutkowat uzyskaniem zadanej wartosci deformacji w warstwie studni kwantowej.

Wszystkie probki uzywane w tej pracy, zawierajgce zaréwno studnie jak i kropki kwantowe
wytworzone byly w technologii wzrostu z wigzek molekularnych tzw. MBE w Laboratorium Epitaksji z
Wigzek Molekularnych, Wydziatu Fizyki Uniwersytetu Warszawskiego, kierowanym przez dr hab.
Wojciecha Pacuskiego. Probki zawierajgce jony Mn?* zostaty wykonane przy wspdtpracy z Panig
Karoling Potczyriskg. Po serii wstepnych testéw (pomiaréw odbicia, fotoluminescencji, widm
wzbudzenia fotoluminescencji, ODMR) wyselekcjonowano serie prébek do dalszych pomiaréw. Prébka
wykorzystywana do badania czaséw relaksacji jondw kobaltu w pojedynczych kropkach kwantowych
byta wytworzona przez dr Jakuba Kobaka. Pomiary XRD wykonywane byty przez dr Jarostawa Domagate
z Instytutu Fizyki Polskiej Akademii Nauk.

Ocena tematyki podjetych badan

Podjete przez autora badania wpisujg sie w nurt badar zwigzanych z solotronika. Jest to
tematyka z pewnoscig bardzo interesujaca, obfitujgca w ciekawe zjawiska fizyczne oraz nadal aktualna.
Jak autor pisze na wstepie, motywacjg do podjetych badan bytlo powstanie na Uniwersytecie
Warszawskim w Laboratorium Epitaksji z Wigzek Molekularnych, Wydziatu Fizyki Uniwersytetu
Warszawskiego, kierowanym przez dr. hab. Wojciecha Pacuskiego nowego systemu solotronicznego tj.
samozorganizowanych epitaksjalnych kropek kwantowych CdTe/ZnTe zawierajacych pojedyncze jony



kobaltu Co?, ktéry to system nalezato przebadac. Jest to bardzo dobrze zdefiniowana motywacja do
pracy. Jednakze w czesci dotyczacej opisu motywacji do podjetych badan, zabrakto mi dyskusji
dlaczego wiasnie takie struktury jest warto badaé, w jakich konkretnych aspektach solotroniki
przydatne mogg byc¢ otrzymane w pracy rezultaty i jakie potrzeby branzy adresujg otrzymane struktury.
Do jakiego urzagdzenia majg one zosta¢ wykorzystane i dlaczego wiasnie taki ukfad jest lepszy niz inny i
jakie sg ku temu ilosciowe przestanki? Dyskutowana w pracy motywacja do jej podjecia jest na bardzo
ogdlnym poziomie, bez podawania wyraznych odniesien do celéw postawionych w pracy do realizacji.

Ocena celu pracy

Gtéwnym celem niniejszej pracy byto zbadanie wplywu naprezenia obecnego w bezposrednim
otoczeniu jonu magnetycznego na czas relaksacji spinowej dla jonu manganu Mn?* oraz jonu kobaltu
Co?*. Autor postawit teze badawcza, bazujgcy na przestankach teoretycznych, ze ze wzgledu na réznice
w momencie orbitalnym obu jonéw (Mn?, L=0; Co?, L=3 ), a za tym idacg rdznice w oddziatywaniu
spin-orbita, oczekiwany jest znacznie silniejszy wptyw naprezenia na relaksacje spinowg w przypadku
jonu kobaltu. Tezy swojej pracy sformutowat w nastepujacy sposob:

e (Czas relaksacji spinowej jonu manganu Mn? nie zalezy od naprezenia sieci krystalicznej.
e (Czas relaksacji spinowej jonu kobaltu Co?* silnie zalezy od naprezenia sieci krystalicznej.

Aby zwalidowa¢ swoje zatozenia, autor w przypadku studni kwantowych przeprowadzit pomiary
optycznie wykrywanego rezonansu paramagnetycznego (ODMR) w polu magnetycznym o arbitralnie
wybranym kierunku, w specjalnie do tego celu zaprojektowanym uchwycie (antenie) zapewniajagcym
silne sprzgzenie z promieniowaniem mikrofalowym. Wykonane zostaly takze symulacje numeryczne
pozwalajgce na wyznaczenie wartosci parametru D: indukowanego naprezeniem parametru osiowej
sktadowej pola krystalicznego Hamiltonianu spinowego. Wyznaczenie tego parametru pozwolito
autorowi na analize deformacji studni kwantowej poprzez parametr Gi;, opisujacy site sprzezenia
pomiedzy spinem, a siecig krystaliczna.

W mojej ocenie, cel pracy zostat bardzo klarownie zdefiniowany. Cele eksperymentalne wynikajgce
z powyzszych tez sg bardzo ambitne, cho¢by jedynie z faktu wyzwan eksperymentalnych stojgcych
przed pomiarami z pojedynczych kropek kwantowych. Metody badawcze dobrane do realizacji
zaplanowanych celéw dobrane zostatly w sposéb profesjonalny i komplementarny. Dyskusja
otrzymanych wynikéw jest na bardzo wysokim poziomie merytorycznym oraz na bardzo wysokim
poziomie szczegotowosci. W efekcie swoich badan, autor otrzymat bardzo interesujace i nie intuicyjne
wyniki. Przeprowadzone badania pokazuja, ze czas relaksacji spinowej jonu manganu Mn? w studniach
kwantowych CdTe zalezy jednak od naprezenia sieci krystalicznej. Ponadto, otrzymane rezultaty
pokazuja takze, ze czas relaksacji spinowej jonu kobaltu Co?* w kropkach kwantowych CdTe/ZnTe nie
zalezy od naprezenia sieci krystalicznej.

Postawione zatem przez autora tezy, bazujgce na teoretycznych przestankach, na podstawie
otrzymanych rezultatéw eksperymentalnych, zostaty obalone, co wzmacnia mojg opinie, ze podjete w
pracy badania majg bardzo duzg warto$¢ poznawczg dla dziedziny, a autora cechuje duza dojrzatos¢ i
samos$wiadomos$é badawcza. W celu wyciggania tak odwaznych wnioskéw autor poczynit kilka zatozen
oraz przyblizen ale wykazat sie mozliwg rzetelnos$cig badawczg aby swoje wnioski uzasadni¢ badz to
dodatkowymi eksperymentami, badz obliczeniami numerycznymi, badz danymi literaturowymi.

Podsumowujac tg cze$¢ mojej recenzji uwazam, ze cel pracy zostat w petni zrealizowany i to w
sposéb bardzo profesjonalny.



Ogdlna ocena merytoryczna pracy

Praca liczy 366 stron, 371 pozycji literaturowych, materiaty dodatkowe, bardzo szczegétowe opisy
uktadéw oraz metod eksperymentalnych. Praca zawiera 9 rozdziatéw: Rozdziat 1- Wstep, Rozdziat 2 -
Uktady doswiadczalne ODMR, Rozdziat 3 - Uktady doswiadczalne do pomiaréw kropek kwantowych,
Rozdziat 4 — Prébki, Rozdziat 5 - Hamiltonian jonu magnetycznego w strukturze krystalicznej blendy
cynkowej, Rozdziat 6 - Deformacja w studniach kwantowych, Rozdziat 7 - Optycznie wykrywany
rezonans paramagnetyczny (ODMR), Rozdziat 8 - Kropki kwantowe z pojedynczymi jonami Co%,
Rozdziat 9 — Relaksacja jonéw magnetycznych.

Praca napisana jest w bardzo przejrzysty i logiczny sposéb. Bardzo przydatny jest schemat 1.1
streszczajgcy metodologie prowadzonych w pracy badan. Rowniez inne schematy zamieszone w pracy
s bardzo przydatne w analizie otrzymanych wynikéw, a ich klarowno$¢ i prostota $wiadczy réwniez o
sporym wysitku wiozonym przez autora w ich przygotowanie z jednej strony, a z drugiej o jego bardzo
dobrym zrozumieniu zagadnien jakimi sie zajmuje. Po przeczytaniu rozprawy jestem pod duzym
wrazeniem dojrzatosci zawartej w niej dyskusji merytorycznej oraz logice prowadzonych badar oraz
wnioskowania. Ilos¢ pracy wlozonej w uzyskanie przedstawionych rezultatéw jest ogromna,
prowadzona dyskusja jest bardzo dojrzata i poparta wiarygodnymi i dobrze zaplanowanymi badaniami.

W kilku przypadkach, w celu wykonania prac badawczych, autor wykonat takze niebanalng prace
inzynierskg w celu dostosowania uktadéw pomiarowych do specyfiki badanych materiatéw i celdw
jakie sobie postawit. Nie mozna takze pominac¢ aspektu dydaktycznego niniejszej pracy. Autor wiozyt
ogromny wysitek w uzupetnienie pracy szczegétowymi opisami metod badawczych oraz uktaddw
pomiarowych, uwzgledniajgc réwniez sporo ,kuchni eksperymentalnej’, ktérej trudno znalei¢ w
innych opracowaniach. Wszystko to razem $wiadczy o $wietnym warsztacie eksperymentalnym autora.

Poza udowodnieniem, w tym przypadku falsyfikacja postawionych tez, w pracy zawartych jest
bardzo wiele wartosciowych wynikéw eksperymentalnych:

e Identyfikacja przejs¢ ekscytonowych zwigzanych z lekkimi i ciezkimi dziurami w widmach
odbicia $wiatta biatego pozwolita autorowi na wyznaczenie wartoéci potencjatu
deformacyjnego w CdTe: b = (0,94 + 0,08) eV.

e Uzyskane wyniki umozliwity takze wyznaczenie wartosci parametru sprzezenia spin-sie¢ dla
jonu Mn?* w CdTe: Gi; = (72,2 £ 1,9) neV. Jednoczesnie pokazano takie, ze otrzymana wartos¢
G jest wieksza niz jedyna wystepujaca do tej pory w literaturze (57 + 1,3 neV).

e Zmierzono zaleznos¢ szybkosci relaksacji spinowej od pola magnetycznego oraz temperatury i
poparto otrzymane wyniki obliczeniami numerycznymi bazujgcym na réwnaniach
kinetycznych opisujgcych szeSciopoziomowy system zadany Hamiltonianem spinowym.
Pozwolito to na wykazanie, ze dominujgcymm mechanizmem relaksacji jest jednofononowy
mechanizm bezposredni.

e Na podstawie badan widm fotoluminenscencji w polu magnetycznym oszacowano wartosci
parametru D oraz efektywnos$¢ transferu polaryzacji pomiedzy ekscytonem, a jonem kobaltu.

e Przeprowadzono pomiary czasoéw relaksacji spinowej, ktdre wykazaty, ze szybkosé relaksacji
jonu Co* jest o ponad rzad wielkosci wieksza niz jonu Mn?*

W ramach pracy wykonano takze kilka istotnych modyfikacji uktadéw pomiarowych:

e Opracowano eliptyczne mikrosoczewki polimerowe wykonywane technikg druku 3D. Soczewki
te pozwalajg na pewng poprawe ekstrakcji Swiatta z badanych struktur.

e Dokonano modyfikacji uktadu ODMR, a opracowane modyfikacje zostaty zgtoszone do ochrony
patentowej.



e Dokonano modyfikacji uktadu w celu wyeliminowania probleméw ze stabilnoscig uktadu
podczas pomiaréw fotoluminescencji powodujgcych dryf potozenia prébki w kriostacie

Podsumowujgc tg czes¢ mojej recenzji uwazam, ze jak do tej pory jest to najbardziej szczegétowo
napisana praca jakg miatem okazje recenzowaé. Zawarta w niej dyskusja i przytaczane dane
literaturowe wyczerpujg niemal kazdy aspekt zwigzany z prezentowanymi wynikami, co nie pozostawia
wiele miejsca na krytyke czy pytania recenzenta. Otrzymane wyniki rowniez sg bardzo wartosciowe, a
ich interpretacja nie budzi moich wiekszych zastrzezen.

W dalszej czesci recenzji doktadniej omdwione zostang gtéwne osiggniecia prezentowane w
poszczegolnych rozdziatach oraz zamieszczone moje nieliczne uwagi oraz komentarze dotyczace
zawartych w poszczegdlnych rozdziatach wynikéw oraz wnioskdw.

Szczegotowy opis rezultatow otrzymanych w poszczegélnych rozdziatach

Rozdziaty 1 -6

W tej czesci pracy zawarte zostaty bardzo szczegétowe opisy uktadow pomiarowych, metodologia
pomiarow, opis badanych prébek oraz ich charakteryzacja.

Whioski:

Wyniki prezentowane w tej czesci pracy potwierdzajg uzyskanie zatozonej koncentracji magnezu, jak
réwniez posrednio potwierdzajg uzyskanie monotonicznych wartosci naprezenia w warstwie studni
kwantowej. Mozliwe byto przedstawienie uzyskanego rozszczepienia ALHHH w funkcji deformaciji €
obecnej w warstwie studni kwantowej. Wnioski otrzymane w tej czesci pracy zostaty wsparte takze
przez modelowanie wykonane przez mgr Aleksandre topion.

Rozdziat 7 - Optycznie wykrywany rezonans paramagnetyczny (ODMR)

W tej czesci pracy zawarto wyniki pomiarow ODMR. W szczegdlnosci mapy zaleznoéci katowych
sygnatu ODMR od kierunku pola magnetycznego. Przedstawione zostaty zaréwno zmierzone jak i
symulowane mapy kgtowe sygnatu ODMR dla dwdch préobek réznigcych sie deformacjy. W tej czesci
pracy badano takze wptyw temperatury na intensywnosci przej$¢ mikrofalowych i wykonano symulacje
numeryczne widm ODMR dla réznych temperatur. Na podstawie analizy uzyskanych wynikéow w
zestawieniu z symulacjami numerycznymi wyznaczono parametr D Hamiltonianu spinowego.

Dodatkowo, dla dwéch préobek (UW0676 oraz UW0677) wykonano skany katowe w ptaszczyznie probki
i wyznaczono wartosci parametru E, zwigzanego z deformacjg $cinajaca bliskiego zeru, co byto zgodnie
z oczekiwaniami autora.

Na podstawie zestawienia wyznaczonych wartosci parametru D oraz wartosci deformacji uzyskanych
dla catej serii badanych w tej pracy probek wyznaczono wartosc statej sprzezenia spin-sie¢ jonu Mn?*
w CdTe réwng Gi1 = (72,2 £ 1,9) neV.



Pytania recenzenta:

e W tej czesci pracy wyznaczono wartos¢ statej sprzezenia spin-sie¢ jonu Mn?* w CdTe réwng G
= (72,2 £ 1,9) neV. Jest to warto$¢ statystycznie roznigca sie od wielkosci podawanej w
literaturze. Autor sugeruje w pracy, ze obserwowana réznica moze by¢ spowodowana
odmienng technologig wytwarzania prébek (metoda Bridgmana vs MBE), co przekfada sie na
inne wiasciwosci prébek. To bardzo ogélne stwierdzenie. Czy autor mogtby przedyskutowaé
jakie to roine wiasciwosci fizyczne manifestujg sie w prébkach tego samego materiatu
wykonanych tymi dwoma metodami, a ktére mogg mie¢ wptyw na otrzymany wynik?

e Ztresci dyskusji na str. 133, nie do korica jest dla mnie zrozumiata procedura oceny progowej
wartosci dla stosowanej w pomiarach mocy wigzki lasera (0,01 W/cm2). Dlaczego przy
poréwnywaniu widm dla réznych mocy zastosowano inne czasy naswietlania?

* (Czy podawana w opisie moc, to moc , wystana do prébki”, czy moc dostarczona do probki? (tj.
po korekcie odbicia wigzki od prébki)?

Rozdziat 8 - Kropki kwantowe z pojedynczymi jonami Co?*

W tej czesci pracy zaprezentowano wyniki emisji w polu magnetycznym z pojedynczych kropek
CdTe/ZnTe bez jonéw Co*? oraz z pojedynczymi jonami. Przedstawiono takze uproszczone wyniki
symulacji wspierajgce przestawiong dyskusje. Pokazano jak powstaje charakterystyczne rozszczepienie
widma neutralnego ekscytonu oraz jak intensywnosci poszczegdlnych linii widmowych pozwalajg na
oszacowanie zeropolowego rozszczepienia jonu kobaltu.

Pytania recenzenta:

e Praca poswiecona jest badaniom pojedynczych jondw. W pracy, ktéra stawia sobie réwniez
cele dydaktyczne, zabrakto mi dyskusji dt. pewnosci autora, ze mierzony sygnat pochodzi z
kropki z pojedynczym jonem Co*2 Jak wygladatoby widmo dla kropki z dwoma jonami Co*2?
Czy mozemy co$ powiedzie¢ o pozycji/potozeniu tego jonu w kropce i czy ma to wplyw na
obserwowane wyniki?

* Recenzent zakfada, ze nie wszystkie kropki w danej prébce posiadaty po jednym jonie Co*? i
pomiar polegat na przeszukaniu prébki w celu znalezienia wiasciwej do badan kropki. Czy
doktorant mégtby przedyskutowac jaki utamek kropek w prébce to kropki z pojedynczymi
jonami? Jezeli nie jest to duzy odsetek, jakie s3 realne perspektywy komercyjnego
wykorzystania tej technologii? Czy jest to problem czysto inzynieryjny dt. opanowania
domieszkowania wiekszosci kropek w prébce pojedynczymi jonami czy ograniczenie stanowi
losowa natura procesu domieszkowania i proces ten nie moze by¢ kontrolowalny?

Rozdziat 9 — Relaksacja jonéw magnetycznych

Rozdziat ten zawiera wyniki pomiaréw czasow relaksacji spinowej jonéw magnetycznych uzyskanych
dla studni kwantowych CdTe/(Cd,Mg)Te domieszkowanych jonami manganu Mn? oraz dla
pojedynczych kropek kwantowych CdTe/ZnTe z pojedynczymi jonami kobaltu Co* . W tej czesci pracy,



opisane zostaty wyniki pomiarow czasow relaksacji jonu manganu w studniach kwantowych CdTe przy
wykorzystaniu pomiaréw zaniku sygnalu ODMR w czasie po wylaczeniu promieniowania
mikrofalowego. Do pomiaru i dalszej analizy wybrano 3 prébki UW1031, UW1030 oraz UW1029
roznigce sie wartoécig naprezenia obecnego w obszarze studni kwantowej domieszkowanej jonami
manganu.

W rozdziale tym przedstawiono takie wyniki pomiaréw dynamiki namagnesowania studni
kwantowych CdTe/ZnTe domieszkowanych jonami manganu Mn#oraz wyniki pomiaréw dynamiki
zmian fotoluminescencji pojedynczych kropek kwantowych CdTe/ZnTe domieszkowanych
pojedynczymi jonami kobaltu Co?. Pokazano monotoniczne skracanie sie czasu relaksacji wraz, ze

zwigkszajgcg sig¢ wartoscig parametru D, co potwierdza zwiekszajgce] sie wartosci deformaciji sieci
krystalicznej w obszarze studni kwantowej. Wyznaczone szybkosci relaksacji spinowej otrzymane dla
roznych wartosci rezonansowego pola magnetycznego. Wyniki doswiadczalne uzyskane dla studni
kwantowych domieszkowanych jonami manganu zasymulowano wykorzystujgc model z publikacji
prof. A. Witowskiego.

Pokazano, ze wartosci czasdw relaksacji wyznaczone z symulacji zmniejszajg sie wraz ze zwigkszaniem

napregzenia tzn. wraz ze zwigkszaniem sie parametru O Hamiltonianu spinowego — co jest zgodne

jakoséciowo z wynikami otrzymanymi w pomiarach. W szczegélnoéci model ten odtwarza obserwowane
skracanie sie czasu relaksacji spinowej wraz ze wzrostem naprezenia.

Whioski

Dla studni kwantowych: Zaobserwowano systematyczne skracanie sie czasu relaksacji wraz ze
wzrostem naprezenia obecnego w studni kwantowej. Zgodnie z oczekiwaniami, czas relaksacji skraca
sie wraz ze wzrostem wartosci zewnetrznego pola magnetycznego. Podobnie wzrost temperatury, w
ktérej przeprowadzany byt pomiar, prowadzit do przyspieszania relaksacji jonu manganu.

Dla kropek kwantowych pomiary dynamiki fotoluminescencji pojedynczych kropek kwantowych CdTe
z barierg ZnTe domieszkowanych pojedynczymi jonami kobaltu Co?* pozwolity na wyznaczenie
efektywnosci depolaryzacji jonu kobaltu $wiattem. Wyznaczona efektywno$é, wynoszaca okoto 1
ekscyton/spin, co jest wartoscig znacznie wieksza niz opisywana w literaturze efektywnosé¢
depolaryzacji jonu manganu, ktéra wynosi okoto 36 ekscytonéw/spin.

W przypadku zmierzonych kropek kwantowych CdTe/ZnTe domieszkowanych pojedynczymi jonami
Co* czas relaksacji jonu kobaltu nie zalezat od rozszczepienia zeropolowego jonu kobaltu.

Pomiary czasu relaksacji w réinych wartosciach pola magnetycznego wykazaly przyspieszanie
proceséw relaksacji spinowej wraz ze zwigkszaniem sig wartosci pola magnetycznego.

Pytania recenzenta:

* W czesci dotyczacej modelowania proceséw relaksacji nie do korica odnalaztem dyskusje dt.
parametrow swobodnych wykorzystanych przy rozwigzywaniu uktadu réwnan rézniczkowych.
Prosba o komentarz w tym zakresie. lle takich parametréw jest w ukfadzie réwnan i jak
‘stabilizowany’ byt taki ukfad réwnan aby uzyskac rzeczywiste rozwigzania?

e Rysunek 9.22 przedstawia przedstawione dwie krzywe zmierzone dla dwéch mocy lasera
pobudzajgcego unormowane do stanu réwnowagowego. Z dopasowar jakie zostaty
wykorzystane do wyznaczenia czasu relaksacji autor wycigga wniosek, ze zwiekszenie mocy
lasera powoduje skrdcenie sie czasu tdep. Czas wyznaczony dla jednego przebiegu to 21+2 dla
drugiego przebiegu 11.5+1,7. Przedstawione przebiegi sg w skali liniowe] i wzgledna zmiana
sygnatu jest bardzo niewielka, a sygnat charakteryzuje sie bardzo duzym szumem. Pojawia sie
wigc pytanie o jakos¢ przedstawionego dopasowania i wartosci wyciggnietych z niego
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parametrow uzytych w dyskusji do wyciggania wnioskdw. Prosba o komentarz jak wyznaczono
podawany btad pomiaru? Czy mozliwe jest zaprezentowanie parametrow statystycznych
dopasowania? Moje doswiadczenie w dopasowywaniu takich zaszumionych danych
podpowiada mi, ze takie dane mozna dos¢ tatwo dopasowa¢ dostajac spore réznice w statej
zaniku, zmieniajgc pozostate parametry funkcji dopasowania.

Podsumowujgc, bazujgc na zawartych w pracy wynikach eksperymentalnych oraz majac na uwadze
wysoki poziom dyskusji merytorycznej zawartej w pracy stwierdzam, ze praca z cata pewnoscia spetnia
wymagania stawiane rozprawg doktorskim. W zwigzku z tym, wnioskuje do Rady Naukowej Instytutu
Fizyki, Uniwersytetu Warszawskiego o dopuszczenie Pana mgr Aleksandra Boguckiego do dalszych
etapow procedury doktorskiej w celu uzyskania stopnia doktora w dziedzinie nauk fizycznych. Ponadto,
na podstawie istotnosci otrzymanych w pracy wynikéw (tj. falsyfikacji intuicyjnych przewidywan
teoretycznych), moggcych mie¢ znaczacy wpltyw na prowadzone w dziedzinie badania oraz majac na
uwadze niespotykang rzetelnosci i obszernosci przeprowadzonej w pracy dyskusji uwazam, ze praca
zastuguje takze na wyroznienie.

1o -:’L"',?f-?
Z powazaniem, /-

i ___—~———+Podhorodecki
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