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Recenzja rozprawy doktorskiej mgr Karoliny Lempickiej-Mirek pt.

»Polarytony ekscytonowe w mikrownekach optycznych z perowskitami”

Praca doktorska mgr Karoliny Lempickiej-Mirek dotyczy badan nad wlasno$ciami
optycznymi wngk rezonansowych wypetnionych perowskitami. Rozprawa dotyczy prac nad
synteza perowskitow o wlasnosciach potrzebnych w planowanych eksperymentach z
wykorzystaniem polaritonéw ekscytonowych do badan nad nieliniowymi efektami
zwigzanymi z kondensacjga polaritonowg do stanu podstawowego w rezimie silnego
sprzezenia ekscytonéw z fotonami wneki rezonansowej. Polaritony ekscytonowe wytwarzano
w nowym rodzaju wnek rezonansowych zawierajacych ciekte krysztaty ktorych wspotczynnik

zatamania mozna modyfikowa¢ poprzez przykladane zewngtrzne pole elektryczne.

Zainteresowanie perowskitami jest zwigzane ze wzgledu na ich unikalne wiasno$ci
optyczne: wysoki wspolczynnik absorpcji, duza energia wigzania ekscytonoéw, strojona emisja
Swiatla w zakresie widma widzialnego (poprzez zmian¢ kationu lub anionu w strukturze
perowskitu). Duzg zaleta perowskitéw jest stosunkowo prosta technologia ich wytwarzania,
natomiast wada — stosunkowo staba trwalo$¢ i1 odpornos¢ na warunki zewnetrzne. Jedng z
cech perowskitéw istotnych dla niniejszej Rozprawy jest duza energia wigzania ekscytonow —
rzedu kilkuset meV co powoduje, ze materiaty te idealnie plasuja si¢ do badania ekscytonow
w temperaturze pokojowej. Nabiera to szczegdlnego znaczenia dla badan polarytonow
ekscytonowych. Polaritony ekscytonowe sa to kwaziczastki powstale na skutek
oddziatywania ekscytonéw z modami optycznymi (fotonami) we wnekach rezonansowych.
Silne sprzezenie tych modow uzyskuje si¢ umieszczenie warstwy perowskitu w maksimum

rozktadu pola elektrycznego w mikrownece ztozonej z dwoch luster Bragga, przy czym
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energie fotondow we wnece dostrojone sg do czestosci przejScia ekscytonu w warstwie
perowskitu. W wyniku sprzezenia modéw ekscytonowych perowskitow i fotonowych z wneki
rezonansowej otrzymuje si¢ dwa nowe mody: gorny i dolny polaryton (o wtasciwosciach obu
swoich komponentow) rozseparowanych tzw. rozszczepieniem Rabiego (tzw. Rabi splitting).
Istotne jest, ze polarytony ,,dziedziczg” mata mas¢ efektywna od czg¢sci fotonowej (masa
polarytonéw ekscytonowych jest 4-5 rzedow wielkoSci mniejsza od masy elektronow) i
mozliwo$¢ oddziatywan od sktadnika ekscytonowego. Polaritony ekscytonowe sa bozonami i
w zwigzku z tym mozliwa jest ich kondensacja (BEC — Bose-Einstein Condensation) — tj
przejscie fazowe wszystkich czastek w uktadzie do stanu podstawowego opisywanego dwoma
parametrami (amplituda i fazg). Ten szczeg6lny stan kwantowy przewidziany zostal przez
Alberta Einsteina w latach dwudziestych XXw zainspirowanego pracami Satyendry Natah
Bosego pracujacego nad statystycznymi wilasno$ciami fotonow. Einstein rozszerzyl prace
Bosego na wszystkie bozony 1 pokazal, Zze mozliwe jest makroskopowe obsadzenie
podstawowego stanu kwantowego 1 catkowita nierozréznialno$¢ czastek w niskich
temperaturach. Kondensaty BEC dla zespotu atoméw Rb (ochtodzonych do temperatury 170
mK!) po raz pierwszy obserwowane eksperymentalnie w pod koniec XX w - a wiec po ok 70
latach od teoretycznych przewidywan (M. Anderson et al., ,,Observation of Bose-Einstein
Condensation in a Dilute Atomic Vapor” Science 269, 198 (1995)). Istnienie polaritonowych
kondensatow BEC po raz pierwszy pokazano w 2006 roku (J. Kasprzak et al, Bose—Einstein
condensation of exciton polaritons Nature 443, 409 (2006)). Rola polaritonow ekscytonowych
w badaniach nad BEC jest zwigzana z ich matg masa efektywna — co umozliwia obserwacj¢
BEC nawet w temperaturach pokojowych (dla ekscytonow o duzych energiach wigzania >>
kT). Jednakze nalezy podkresli¢, ze czas zycia polarytondow (bezposrednio zwigzany z czasem
zycia fotondéw w mikrownece) jest czesto krotszy niz czas potrzebny do termalizacji uktadu.
W zwigzku z tym mamy do czynienia z pewnym paradoksem: stan podstawowy uktadu jest
osiggany tylko wtedy, gdy wszystkie fotony znikajg z wneki. Zatem utrzymanie statej gestosci
polaritonowego kondensatu BEC we wngce rezonansowej wymaga cigglego pompowania
optycznego mikrowngki. Polaritonowy kondensat powstaje w wyniku zréwnowazenia strat 1
pompowania optycznego. W konsekwencji, stan ustalony kondensatu polarytonowego jest
metastabilny i poza stanem rdéwnowagi. Wlasciwosci polarytonow we wngkach
rezonansowych pozwalajg na obserwacje szerokiej klasy zjawisk kwantowych 1 nieliniowych
m. in. takich jak oscylacje Josephsona, generacja solitonow, bistabilno$¢ optyczna,

nadciekto$¢, optyczny spinowy efekt Halla.



Szczegoblnie ciekawe sg wneki rezonansowe wypetnione ciektymi krysztatami. Dzigki
duzej dwojtomnoscei cieklych krysztatow i zmiany ich wspotczynnika zatamania poprzez
przylozone zewngtrzne pole elektryczne uzyskuje si¢ dodatkowy element swobody w
dostrajaniu modow optycznych takiej wneki do modoéw ekscytonowych [K. Rechcinska, M.
Krol, R. Mazur, P. Morawiak, R. Mirek, K. Lempicka, W. Bardyszewski, M. Matuszewski, P.
Kula,W. Piecek, P. G. Lagoudakis, B. Pietka, J. Szczytko ,, Engineering Spin-Orbit Synthetic
Hamiltonians in Liquid Crystal Optical Cavities”, Science 366, 6466 (2019)]. Umieszczenie
perowskitow w takich wnekach pozwala to na badanie bardzo ciekawych zjawisk m. in.
dotyczacych kondensacji Bosego-Einsteina polaritonéw w temperaturze pokojowej czy

optycznego spinowego efektu Halla.

Praca doktorska mgr Karoliny Lempickiej-Mirek sktada si¢ z 215 stron i podzielona
jest na 9 rozdziatéw. Glowne wyniki zamieszczone w pracy zostaly opublikowane w trzech
pracach (w dwoéch z nich doktorant jest pierwszym autorem). Dodatkowo dwie prace sa
jeszcze nieopublikowane: jedna praca umieszczona jest w formie preprintu arXiv oraz jedna
ma status ,,przygotowana do druku”. Ponadto doktorant wymienia 6 publikacji — sa one
zwigzane sg z przedmiotem badan, w ktorych jest wspotautorem. Na podkreslenie zastuguje
wysoka jako$¢ publikacji (m. in. Science, Science Advances, Nature Communications, czy
Nanoscale). Zataczona bibliografia liczy 275 pozycji 1 $wiadczy o glebokiej znajomosci

literatury przez Autora.

Rozdziat pierwszy zawiera ogolne wprowadzenie do tematyki badan oraz przeglad
literatury na temat: perowskitow, mikrownegk optycznych oraz rezimu silnego sprzezenia
Swiatlo-materia 1 kondensacji polarytonowej. Zaprezentowano w nim poszczegdlne elementy
sktadajace si¢ na budowe mikrowngki z perowskitem, a w szczegdlnosci przedstawiono
podstawy fizyczne opisujace zachowanie si¢ ekscytonow uwigzionych w mikrownece
optycznej. Pokrotce omowiono gtoéwne techniki doswiadczalne pozwalajace na obserwacje i

detekcje polarytondéw ekscytonowych oraz kondensacji polarytonowe;.

W rozdziale drugim znajduje si¢ szczegdlowy opis technologii wytwarzania
perowskitow. Kolejnymi rozdziatami dotyczacymi technologii wytwarzania perowskitow sa
Rozdziaty 4 oraz 5, gdzie pokazano unikalne metody wytwarzania perowskitow na cienkich
warstwach poliimidowych oraz synteze i wlasno$ci perowskitow zawierajacych Mn. Do
ciekawszych wynikow opisanych w tych rozdzialach nalezy pokazanie, Zze mozna

krystalizowa¢ monokrysztaty perowskitéw w specjalnych szablonach o zadanej geometrii -



np. w ksztalcie jednowymiarowych drutow - Rozdzial 2, oraz synteze monokrysztatow
zawierajacych mangan (Mn:PEPI) — Rozdziat 5. Podkresli¢ nalezy, ze opracowanie metod
wytwarzania perowskitow przez Autora bylo kluczowe dla badan polarytonéw we wnekach

rezonansowych.

Rozdzialty 3, 6 oraz 7 opisuja badania wlasnosci polarytondw ekscytonowych

wytworzonych na wnekach rezonansowych zawierajace warstwy perowskitow.

W Rozdziale 3 opisane sg rozne sposoby realizacji rezimu silnego sprzezenia swiatto
materia w temperaturze pokojowej, w perowskitach we wnece optycznej. Ponadto
przedstawiono kondensacje polarytonowa na mikrodrutach monokrysztalow CsPbBr3.
Wyniki prezentowane w tym rozdziale opublikowano w pracy konferencyjnej: K. Lempicka,
M. Furman, M. Muszynski, M. Krol, A. Wincukiewicz, K. Rechcinska, R. Mazur, W. Piecek,
M. Kaminska, J. Szczytko, B. Pictka "Exciton-Polaritons in a Tunable Microcavity with 2D-
Perovskite” OSA, (2019) doi:10.1364/isst.2019.jw4a.66 oraz w pracy M. Krél, K. Lempicka-
Mirek, K. Rechcinska, M. Furman, K. Nogajewski, R. Mazur, P. Morawiak, W. Piecek, W.
Pacuski, J. Szczytko, B. Pigtka "Universality of open microcavities for strong light-matter
coupling”, Optical Materials Express 13, 2651 (2023).

Rozdziat 6 zawiera bardzo ciekawy material dotyczacy rezimu silnego sprz¢zenia
ekscytonow w perowskitach (PEPI) z modami optycznymi wneki rezonansowej wypetionej
cieklym krysztalem. Duza dwojlomnos¢ cieklego krysztalu oraz mozliwos¢ zmiany
efektywnego wspotczynnika zatamania poprzez przytozone pole elektryczne daje mozliwo$é¢
efektywnego strojenia wneki, ale rowniez modyfikuje propagacje swiatla. Jak pokazano w
pracy K. Rechcinska, et al., Science 366, 6466 (2019) zachowanie fotondéw (modow
optycznych) w takiej wngce opisuje hamiltonian, ktéory zawiera ‘syntetyczny’ czton
oddziatywania spin-orbita (SOC — spin-orbit coupling). SOC umozliwia czysto elektonowe
sterowanie spinem — a wigc budowe¢ urzadzen spintronicznych. Szczegélnie interesujace dla
mnie s3 badania propagacji komponentow spinowych w ekscytonach polaritonowych, a w
konsekwencji odpowiedz na pytanie czy mozliwa jest obserwacja pradéw spinowych
polaritonéw dla wnek rezonansowych wypetionych ciektymi krysztatami? Ekscytonowy
prad spinowy opisano w ramach tzw. optycznego spinowego efektu Halla (OSHE — optical
spin Hall effect) [C. Leyder et al., Nature Physics 3, 628 (2007)] ktory jest analogia do
intensywnie badanego spinowego efektu Halla (SHE- spin hall effect). Doda¢ nalezy, ze

istnieje rowniez zjawisko zwane fotonowym spinowym efektem Halla ktore polega na



rozszczepieniu modoéw fotonu wngkowych TE 1 TM [M. Maragkou et al., Opt. Lett. 36, 1095,
(2011)]. Badania nad SHE ciesza si¢ coraz wickszym zainteresowaniem ze wzgledu na
ogromny potencjal w konstrukcji urzadzen spintronicznych. W odrdznieniu od klasycznego
efektu Halla, w SHE obserwujemy poprzeczng separacje spinow (up i down) bez potrzeby
przyktadania pola magnetycznego — dzieje si¢ to pod wptywem przeptywu pradu. Efekt ten
wynika z (1) zaleznego od spinu rozpraszania elektronow przez naladowane zanieczyszczenia
lub inne defekty (tzw. zewnetrzny SHE) lub (2) z wplywu oddziatywania spinorbitalnego na
dyspersje energii no$nikow pradu (tzw. wewnetrzny SHE). SHE prowadzi do separacji w
rzeczywistej przestrzeni (i przestrzeni pedu) pomigdzy elektronami o spinie w gore i w dol, a
tym samym umozliwia sterowanie spinem elektronu w potprzewodnikowych urzadzeniach
spintronicznych. Jednakze duzym wyzwaniem w praktycznych zastosowaniach tego zjawiska
jest bardzo szybka relaksacja pradow spinowych w makroskopowych urzadzeniach zwigzana
z mechanizmem rozpraszania elektronow. W OSHE prady spinowe generowane s3 przez
neutralne polarytony ekscytonowe ktore sg bozonami. Prowadzi to do ogromnej przewagi
OSHE nad ,,klasycznym” (elektronowym) SHE: (a) nie ma defazowania pradéw spinowych
zwigzanego z rozpraszaniem kulombowskim elektronow oraz (b) mozliwe jest uzyskanie

nadprzewodzacych pradéw spinowych.

W rozdziale 6 Autor przedstawia wyniki badan nad polaritonami ekscytonowymi
generowanymi we wngce rezonansowej wypetnionej ciektym krysztalem z perowskitem
PEPI. Pokazano, ze hamiltonian uwzgledniajacy oddziatywanie Rashby oraz Dresselhausa
(dla o=p, tzw hamiltonan Rashba-Dresselhaus) poprawnie opisuje wyniki dla wneki z
perowskitem 1 cieklym krysztalem. Ponadto, poprzez wyrdznienie poczatkowej orientacji
cieklego krysztatu we wnegce uzyskano mozliwos$¢ zniesienie degeneracji w rezimie Rashba-
Dresselhaus. Pozwala to zaprojektowa¢ lokalnie niezerowe krzywizny Berry’ego, ktore
mozna kontrolowa¢ za pomocag przytozonego zewngtrznego napigcia, co wczesniej byto

mozliwe jedynie przy uzyciu zewngtrznych pol magnetycznych lub zmian temperatury.

Wyniki te réwniez zostaly opublikowane w pracy K. Lempicka-Mirek, M. Krol, H.
Sigurdsson, A. Wincukiewicz, P. Morawiak, R. Mazur, M. Muszynski, W. Piecek, P. Kula, T.
Stefaniuk, M. Kaminska, L. De Marco, P. G. Lagoudakis, D. Ballarini, D. Sanvitto, J.
Szczytko, B. Pietka, ,,Electrically tunable Berry curvature and strong light-matter coupling in
liquid crystal microcavities with 2D perovskite”, Science Advances 8, 40 (2022).



W Rozdziale 7 Autor bada zachowania kondensatow polaritonowych dla specjalnie
wytworzonych perowskitow CsPbBr; umieszczonych we wnece reznonansowej z ciektych
krysztaldbw w dwu przypadkach ktore sa definiowane przez zewnetrzne pole elektryczne. W
pierwszym przypadku - bez przytozonego pola — obserwowany jest kondensat polaritonowy
dla najnizszego podpasma spolaryzowanego horyzontalnie (LPu). W drugim przypadku po
przylozeniu zewnetrznego napigcia do wneki rezonansowej i uzyskaniu rezimu Rashba-
Dresselhaus (mody N+1,N) obserwuje si¢ kondensacje polarytonowg jednocze$nie dla dwoch
modow spolaryzowanych kotowo (LPs+, LPs.). Pokazano, ze w takim przypadku mozliwe jest
kondensacja polarytonowa i1 emisja swiatla o chiralnej polaryzacji. Wyniki tych prac
umieszczono na arXiv.

W Rozdziale 8 znajduje si¢ ogdlne podsumowanie pracy natomiast Rozdziat 9 zawiera spis

publikacji 1 wystgpien naukowych.
Ponizej zamieszczam list¢ pytan, ktore nasuwaja si¢ po przeczytaniu Rozprawy:

1. W Rozdziale 6 prezentowane sa cickawe wyniki dotyczace otwierania si¢ przerwy
energetyczne] w rezimie RD dla dolnego polarytonu (np. eksperyment - Rys 6.17 dla
parametru Stokesa S3 dla polaryzacji kolowej c'/c", oraz model Rys 6.19). Autor
stwierdza, ze wplyw na takie zachowanie si¢ widm fotoluminescencji ma dodatkowa
warstwa cieklego krysztatu wewnatrz wneki, ktorej efektywny wspotczynnik zatamania
nie jest czuty na przylozone napigcie zewngetrzne.

Pytania:
(a) Aby poprawnie opisa¢ wyniki otwarcia przerwy energetycznej jakg warto§¢ An = ne-
no nalezy przyjac ?

(b) Jaka jest dwdjtomnos¢ perowskitu PEPI wypetniajacego wneke?

2. Badanie wtasnosci kondensatu polarytonow ekscytonowych wymaga obszernej wiedzy z
wielu dziedzin fizyki a zlozono$¢ opisywanego ukladu wymusza pewne uproszczenia.
Mam pytanie do konstrukcji hamiltonianu Rashby-Dresselhausa stosowanego do opisu
eksperymentu: Jakie sa przestanki, Ze mozna zalozy¢, ze stata sprzezenia Rashby (o) jest
rowna statej sprzezenia Dresselhausa (B)? Czy w zwiazku z tym otwarcie przerwy
energetyczne] (opisane w Rozdziale 6 rownaniem 6.9) mozna interpretowac jako

przyktad, ze a jest r6zne od 3?



Praca jest bardzo obszerna, wi¢c trudno ustrzec si¢ drobnych literéwek.
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1. str 12 ,, Polarytony ekscytonowe ... maja bardzo mata mase — rzedu 10* — 10° me ..

Powinno by¢:”... 10— 107 me..” . Ten sam btad na str 18.

2. str 145 ,, ... wykorzystywany w optycznym efekcie Halla” Powinno by¢ ,,
wykorzystywany w optycznym spinowym efekcie Halla”

Podsumowujac, praca doktorska mgr Karoliny Lempickiej-Mirek pt. ,,Polarytony
ekscytonowe w mikrowngkach optycznych z perowskitami” zawiera szereg wartosciowych
wynikéw na temat kondensatow polaritonowych we wnekach rezonansowych wypetionych
perowskitami 1 dwodjtlomnymi cieklymi krysztatami. Kontrola poprzez zewngtrzne pole
elektryczne wspotczynnika zatamania $wiatta w ciektym krysztale oraz bardzo duza energia
wigzania ekscytonow w perowskitach umozliwila pokazanie kondensacji polaritonow w
temperaturze pokojowej oraz wykonanie przestrajalnego lasera polarytonowego emitujacego
chiralne $wiatlo o dwoch wigzkach spolaryzowanych kolowo. Nalezy réwniez podkresli¢, ze
mgr Karolina Lempickia-Mirek samodzielnie wytwarzala perowskitowe struktury do badan

na Wydziale Fizyki UW.

Przedstawiona mi do oceny rozprawa doktorska mgr Karoliny Lempickiej-Mirek
spetnia wszystkie kryteria stawiane rozprawom doktorskim przez Ustawe dnia 20 lipca 2018
r. Prawo o szkolnictwie wyzszym 1 nauce (tekst jednolity: Dz. U. z 2023 r. poz. 742 z p6zn.
zm.). Wnosze o skierowanie tej rozprawy do publicznej obrony. Jednocze$nie ze wzgledu na

wysoki poziom i unikalnos$¢ prezentowanych wynikoéw wnosz¢ o wyrdznienie tej pracy.

Czestaw Skierbiszewski




