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Streszczenie

Ponizsza praca poswiecona jest badaniom oddzialtywan oraz dynamiki stanow
ekscytonowych w pojedynczej warstwie MoSe; w obecnosci swobodnych nosni-
kéw. Polprzewodnikowe dichalkogenki metali przejsciowych (ang. Transition
Metal Dichalcogenides, TMDs), do ktorych nalezy zwiazek diselenku molib-
denu, cieszyly sie na przestrzeni ostatniej dekady ogromnym zainteresowaniem
srodowiska naukowego. Wynikalo ono w duzej mierze ze szczegdlnych wta-
sciwosci pojedynczych warstw tych krysztatow. Wsrod najbardziej istotnych
cech TMDs nalezy wymieni¢ ich silng odpowiedZ optyczna, mocne wigzania
ekscytonowe, a takze specyficzng konfiguracje pasmows umozliwiajaca selek-
tywna kreacje nosnikow w danej K-dolinie strefy Brillouina. Réwniez z tych
powodow materiaty te posiadaja ogromny potencjal na przyszte zastosowania
w wielu dziedzinach nanotechnologii, w szczegélnosci w urzadzeniach opto-
elektronicznych. Z punktu widzenia potencjalnej komercjalizacji, jak rowniez
rozwoju fizyki ciata statego wazne jest dokladne poznanie proceséw relaksa-
¢ji i oddziatywan stanow ekscytonowych. Maja one bezposrednie przetozenie
zar6wno na liniowe jak i nieliniowe efekty obserwowane w sygnale optycznym.
Podobnie istotnym zagadnieniem sa zjawiska towarzyszace domieszkowaniu
warstw TMDs. W tym kontekscie, opracowane w ostatnich latach technolo-
gie bramkowania elektrycznego umozliwity precyzyjne strojenie indukowanej
w warstwie koncentracji noénikoéw. Podejécie to doprowadzito do wielu nowych
odkry¢, jak chociazby obserwacja krysztalu Wignera. Ptatki dichalkogenkdéw
metali przejsciowych wzbogacone o elektrostatycznie wyindukowany gaz elek-
tronéw lub dziur w dalszym ciggu stanowia atrakcyjng platforme do badan
fundamentalnych oddziatywan ekscyton-no$nik w dwoch wymiarach.
Przedstawione w pracy doswiadczenia oparte byty o rozdzielcze czasowo po-
miary spektroskopowe: ultraszybkie rezonansowe eksperymenty typu pompa-
sonda, heterodynowa interferometrie spektralng mieszania czterech fal oraz po-
miary zaniku luminescencji mierzone za pomoca kamery smugowej. Obiektem
badan byty heterostruktury pojedynczych warstw MoSe; otoczone platkami
heksagonalnego azotku boru, stuzacego poprawie ich wtasciwosci optycznych.
Za pomocy pierwszej z wymienionych technik, w ktorej rejestrowano widma

odbicia, wyznaczono parametry opisujace site oddziatywan ekscyton-ekscyton



oraz ekscyton-no$nik oraz zwigzane z nimi efekty spektralne takie jak zmiana
energii, intensywno$ci i szerokodci linii badanego rezonansu ekscytonowego.
Zaobserwowano takze ztozong dynamike zaniku tworzonych ekscytonow, ktora
w pelni odwzorowano przy pomocy zaproponowanych modeli teoretycznych.
Na ich podstawie wyznaczono skale czasowe roznych proceséw relaksacyjnych
zachodzacych w badanym systemie. Zmierzono w szczegdlnosci czas zycia i
rozpraszania miedzydolinowego ekscytonéw neutralnych, czas formacji i za-
niku ekscytonow natadowanych oraz czas relaksacji miedzydolinowej no$ni-
kow. Scharakteryzowano takze jak opisana dynamika zalezy od koncentracji
elektronow.

Za pomoca pomiaréw mieszania czterech fal zbadano wpltyw dwuwymia-
rowego gazu nosnikow na skrécenie czasu koherencji stanéw ekscytonowych.
Wykazano takze, ze zwiekszanie domieszkowania elektrostatycznego prowadzi
do ekranowania obserwowanych niejednorodnosci przestrzennych i mniejszego
poszerzenia niejednorodnego ekscytonu neutralnego, a takze silniejszego sprze-
zenia koherentnego pomiedzy ekscytonem neutralnym i natadowanym.

Na podstawie pomiaréow zaniku luminescencji w polu magnetycznym poka-
zano takze, ze silne pole magnetyczne redukuje efektywnos$é¢ procesu formacji

trionu i skutkuje wolniejszg relaksacja ekscytonow neutralnych.



Abstract

The following work is devoted to the studies of exciton interactions and dy-
namics in a MoSe; monolayer in the presence of free carriers. This particular
material belongs to the family of Semiconductor Transition Metal Dichalco-
genides (TMDs), which were met with considerable interest of the scientific
community in the past decade. This was mostly due to the particular prop-
erties of monolayers of these crystals. Among their most significant qualities
one should mention their considerable optical activity, high binding energies of
excitons and a band configuration, that facilitates selective creation of carriers
within a given K-point valley of the Brillouin zone. Also because of this there
exist nowadays a great potential for their utilization in nanotechnology, par-
ticularly in new types of optoelectronic devices. From the point of view of any
potential commercialization but also keeping in mind the development of the
field of solid state physics it is important to have a thourough understanding
of the relaxation and interactions of exciton states in TMDs. The presence
of these excitations has a direct influence both on the linear as well as non-
linear effects one can observe in the optical signal. Similarly crucial are any
phenomena related to the doping of TMD monolayers. In recent years there
was a significant progress in the methods of electrical gating of these materi-
als, allowing for a precise control of the free carrier density. This led to many
breakthrough achievements, e.g. the discovery of a Wigner crystal state. Single
TMD flakes with an electrostatically induced carrier gas remain an attractive
platform for the fundamental studies of exciton-carrier interactions in 2D.

The experiments presented in this work were mainly based on time-resolved
spectroscopy methods: ultrafast pump-probe spectroscopy, heterodyne four-
wave-mixing spectral interferometry and measurements of the photolumines-
cence decay, that utilized a streak camera. The measured samples consisted of
heterostructures of monolayer MoSe; encapsulated in thin flakes of hexagonal
Boron Nitride. This approach is often used for the improvement of the opti-
cal properties of the exciton states in TMDs. The pump-probe measurements,
which probed reflection spectra of the studied samples, allowed to extract dif-
ferent parameters, which govern the strength of exciton-exciton and exciton-

carrier interactions, as well as the related changes in energy, intensity and



linewidth of the studied exciton resonances. Moreover, time-resolved experi-
ments displayed an involved temporal evolution of the photocreated exciton
populations. Their dynamics was fully reproduced with the proposed theoreti-
cal models. This also facilitated determination of the characteristic timescales
of various relaxation processes: lifetime and intervalley scattering time of neu-
tral exciton, formation and decay time of charged exciton and intervalley scat-
tering time of free carriers. Furthermore, the influence of an increasing electron
density on the measured dynamics was also characterized.

In the four-wave-mixing experiments it was shown how the presence of
2D carrier gas leads to shortening of coherence times of the exciton states.
An important finding was the observation that increasing electrostatic doping
results in screening of spatial dielectric disorder and a reduction of the neutral
exciton inhomogeneous broadening. Presented results also indicate that such
an increase of the carrier density leads to stronger coherent coupling between
charged and neutral excitons.

Presented measurements of exciton photoluminescence decay performed
in magnetic field also displayed a pronounced increase of the neutral exciton
lifetime showcasing how a strong magnetic field results in reduced efficency of

trion formation process.
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Rozdziatl 1

Wprowadzenie

1.1 Wstep

Trudno wyobrazi¢ sobie jak wygladatby wspotczesny swiat, gdyby nie ogromny
technologiczny postep na przestrzeni ostatnich kilku dekad w dziedzinie pot-
przewodnikowych uktadéw o obnizonej wymiarowosci. Struktury niskowymia-
rowe, czyli takie, gdzie ruch no$nikow zostal ograniczony w jednym badz kilku
wymiarach mozna podzieli¢ na grupy ze wzgledu na liczbe dostepnym wymia-
réw 1 sa to kolejno studnie (struktury dwuwymiarowe, 2D), druty (struktury
jednowymiarowe, 1D) i kropki kwantowe (struktury zerowymiarowe, 0D). Sze-
roko rozumiany rozwdéj technologii opartych na poétprzewodnikach najbardzie;
uwidacznia sie wladnie poprzez miniaturyzacje urzadzen elektronicznych i elek-
trooptycznych. W tym kontekécie wykorzystanie studni i kropek kwantowych
obejmuje wiele dziedzin naszego zycia. Nie tylko w urzadzeniach znanych nam
z codziennosci takich jak np. energooszczedne zaréwki oparte o diody LED,
ale takze w zastosowaniach zwigzanych z bezpieczenstwem i militariami, gdzie
przyktadem mogg by¢ detektory podczerwieni stosowane w celownikach ter-
mowizyjnych. Struktury niskowymiarowe stanowig takze podstawe nawet tak
nowatorskich dziedzin jak komunikacja, czy kryptografia kwantowa, gdzie ko-
rzysta sie z ich fundamentalnie kwantowych wtasnosci. Wspotczesnie, w dobie
rozwoju cyfryzacji i technologii sztucznej inteligencji (przez wielu obserwato-
réw juz nazywanej kolejna wielka rewolucja spoteczna) nalezy pamietaé, ze jest
on mozliwy w duzej mierze dzieki rosnacej mocy obliczeniowej produkowanych
uktadow scalonych. Dobra ilustracja tego procesu jest chociazby nadal praw-

dziwa obserwacja zwana prawem Moore’a méwigca, ze co dwa lata obserwu-
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jemy dwukrotny wzrost gestosci tranzystorow dostepnych w mikroprocesorach.
W ostatnich latach ze wzgledu na fizyczne ograniczenie na dlugo$¢ bramki
tranzystorowej w strukturze planarnej i zwigzane z nimi efekty uptywnosci
proponowane sg rozwigzania oparte na strukturach trojwymiarowych w ukta-
dach wielokanalowych bramek w ksztalcie ptetwy (ang. FINFET), czy bramki
dookota kanatu tranzystora (ang. GAAFET). Niemniej jednak nadal rozwia-
zania te posiadaja swoje wlasne ograniczenia zwigzane z minimalna gruboscia
kanatu tranzystora opartego na krzemie. W tym kontekscie juz dzi§ rozwaza
sie jako alternatywe wykorzystanie materiatow warstwowych oferujacych moz-
liwos$¢ uzyskiwania struktur o najmniejszych mozliwych rozmiarach pojedyn-
czej warstwy atomowej. Historycznie, wzrost zainteresowania srodowiska na-
ukowego krysztatami warstwowymi na poczatku wieku zapoczatkowaly prace
noblistow Andre Geima i Konstantina Novoselova nad grafenem, czyli atomo-
wocienks warstwg wegla. Pokazana przez nich metoda eksfoliacyjna umozli-
wiata proste uzyskanie ptatkéw atomowych z krysztatu objetosciowego. W tym
kontekscie szczegdlng uwaga cieszy sie grupa zwiazkéw zwana Dichalkogenkami

Metali PrzejSciowych (ang. Transition Metal Dichalcogenides, TMDs).

1.2 Wtasciwosci Pétprzewodnikowych Dichal-

kogenkéw Metali PrzejSciowych

Materialy okreslane jako dichalkogenki metali przej$ciowych formalnie stano-
wig grupe ok. 60 zwigzkéw, ktére w swojej objetosciowej formie w wigkszosci
wykazujacej strukture warstw atomowych potaczonych stabymi oddziatywa-
niami van der Waalsa. Od wielu lat sg one obiektem licznych badan majacych
na celu okreslenie zaréwno ich konkretnej struktury krystalicznej i pasmowej,
jak réwniez wlasciwoscei optycznych, magnetycznych, czy elektrycznych [1]. W
ostatnich latach ze wzgledu na ogromny wzrost zainteresowania swiata nauko-
wego nazwa ta w nieformalnym sensie zaczeta by¢ stosowana do podgrupy 5
zwiazkow, gdzie metalem jest molibden lub wolfram, za$ dichalkogenek stanowi
siarka lub selen, ewentualnie w przypadku zwigzkéw molibdenu rowniez tellur.
Podgrupa ta nalezycie nazywana jest potprzewodnikowymi dichalkogenkami
metali przejsciowych (ang. S-TMDs, sTMDs), pomimo, ze nie sa jedynymi
TMDs, o wtasciwosciach poétprzewodnikowych. Jako jedyne jednak wykazuja

zmiane charakteru przerwy pasmowej ze sko$nej do prostej w granicy pojedyn-
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czej warstwy atomowej i zwigzany z tym faktem wzrost aktywnosci optycznej
. Odkrycie to powiazane jest z rozwojem technik eksfoliacyjnych, pierwotnie
wykorzystanych do izolacji grafenu , gdzie przy pomocy tasmy przytozonej
do powierzchni krysztatu objetosciowego odrywane sa pojedyncze lub kilku-
warstwowe platki atomowe, ktére mozna nastepnie naltozyé na podioze [4].
Wiecej informacji o tej technice przedstawiono w rozdziale poswieconym ba-
danym probkom. Warstwy S-TMDs maja heksagonalng strukture krystaliczng
sktadajaca sie z atomu metalu sasiadujacego z szescioma atomami siarkowca w
symetrii D3y, ze stala sieci wynoszacg ok. 3.3 A rézniaca sie o ok. 0.1 A pomie-
dzy konkretnymi zwiazkami [5]. Schemat struktury krystalicznej zamieszczono

na Rys[L.1]
(a) (c)

(b)

Rysunek 1.1: Struktura krystaliczna monowarstwy dichalkogenka metalu przej-
Sciowego. (a) Widok prostopadle do warstwy atomowej. (b) Widok réwnolegle
z warstwa atomowa. (c) Schemat wiazan pomiedzy atomem metalu oraz sasia-

dujacymi atomami siarkowcow.

W monowarstwach S-TMDs maksimum pasma walencyjnego oraz minimum
pasma przewodnictwa znajduje sie w punktach K strefy Brillouina. Zaréwno
pasma walencyjne jak i przewodnictwa rozszczepione sg na skutek oddziaty-
wan spin-orbita, przy czym konkretne wartosci rozszczepienia zalezne sa od
kompozycji pierwiastkéw tworzacych dany materiat. W przypadku pasm wa-
lencyjnych zwiagzkéw molibdenu wynosza ok. 200 meV, a wolframu ok. 400
meV . Typowe wartosci rozszczepienia pasm przewodnictwa sg na poziomie

od kilku do kilkunastu meV @ , a ich znak znow zalezy od pierwiastka metalu
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tworzacego dany dichalkogenek.

W przypadku WSy, i WSey jest
on ujemny, a MoS,, MoSe; i MoTe,
dodatni . W tym miejscu nalezy
przedstawi¢ jedng z najwazniejszych
wlasciwosci S-TMDs, to znaczy znie-
sienie degeneracji pomiedzy dolinami
w roznych punktach K. Intuicyjne ro-
zumujac, brak symetrii inwersji sieci
krystalicznej implikuje, ze przeciw-
stawne sobie punkty K strefy Bril-
louina réwniez nie mogg by¢ so-
bie réwnowazne. W konsekwencji no-
$niki o przeciwstawnie zorientowa-
nym spinie i momencie orbitalnym
okupuja rézne doliny K™ K~. Nie-
sie to za soba wazne konsekwen-

cje dla aktywnosci optycznej podsta-

wowych przejs¢ optycznych obserwo-
wanych w S-TMDs, z ktérych naj-
istotniejsza jest mozliwos¢ selektyw-
nego adresowania danej doliny przy Rysunek 1.2: Schemat struktury pa-
pomocy $wiatla o konkretnej pola- smowej w punktach K strefy Brillo-
ryzacji kolowej. Na Rys[TZ przed- uina monowarstw dichalkogenkéw me-
stawiono schemat struktury pasmo- tali przejsciowych. Kolory odpowiadaja
wej monowarstw dichalkogenkéw me- Ustawieniom spinu w danym  podpa-
tali przejéciowych wraz z przejéciami Smie zgodnie z przestawionymi strzai-
optycznymi odpowiadajacymi danej kami. Przerywanymi strzatkami zazna-
polaryzacji $wiatta. Thimaczy on w CZOno dozwolone przejscia optyczne w
szezegdlnosei skad pochodzi pojawia- danej polaryzacji kotowe; (*).

jacy sie czesto w literaturze podziat

materialow z tej rodziny na jasne i ciemne czy tez ciemnawe (ang. bright,
dark/darkish) , . Rozny znak rozszczepienia pasm przewodnictwa powo-
duje, ze w dichalkogenkach bazujacych na molibdenie najnizsze energetycz-
nie przejécie jest optycznie dozwolone, zas w przypadku zwigzkow wolframu

podstawowe przejscie w przerwie energetycznej jest, ze wzgledu na antyréw-

11
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nolegle utozenie spinéw, optycznie wzbronione. Wtasnosé ta jest prawdziwa
takze dla przejs¢ ekscytonowych, to znaczy takich, gdzie produktem absorpcji
fotonu w potprzewodniku nie jest swobodna para elektronu i dziury, ale ich
zwigzany kompleks bedacy pewnym odpowiednikiem atomu wodoru, z dziura
peliaca role protonu. Energia takiego przejscia jest odpowiednio zredukowana
wzgledem przerwy energetycznej o energie wigzania, ktéra w monowarstwach
S-TMDs jest rzedu kilkuset meV. Jest to wyjatkowo silne wigzanie w pordw-
naniu do bardziej tradycyjnych systeméw dwuwymiarowych takich jak studnie
kwantowe oparte o zwiazki grup II-VI, czy II1I-V, gdzie typowo spotyka sie ener-
gie rzedu kilku-, kilkudziesieciu meV [8]. W szczegdlnosci ze wzgledu na ten
fakt optyczna odpowiedz S-TMDs jest zdominowana wtasnie przez przejscia
ekscytonowe nie tylko w temperaturach kriogenicznych, ale nawet dla tempe-
ratury pokojowej (E = kgT =~ 26 meV dla T' = 300 K). Tak istotna réznice w
energii wigzania ekscytonowego wzgledem studni kwantowych mozna wythu-

maczy¢ postugujac sie dwuwymiarowym modelem atomu wodoru. Dla stanu

podstawowego wynosi ona: E2P = 4Ryme’:§ff, gdzie Ry—stata Rydberga, p—
masa zredukowana, m.—masa elektronu, €.r;—efektywna stata dielektryczna
o$rodka. W szczegdlnoéci w TMDs spotyka sie istotnie wieksze warto$ci masy
zredukowanej rzedu 0.2-0.3m,. [9] (przyktadowo dla GaAs p ~ 0.06m,. ). Dodat-
kowo, w pojedynczej warstwie atomowej oddzialywanie Coulombowskie elek-
tronu i dziury nie zalezy jedynie od stalej dielektrycznej materiatu. Jesli pro-
mien Bohra kompleksu ekscytonowego nie jest istotnie mniejszy od grubosci
warstwy nie mozna zaniedba¢ wptywu jej otoczenia dielektrycznego na zmniej-
szenie €.ss. Efekt ten mozna oszacowaé zakladajac przyktadowo EZP = 0.5
meV i p = 0.25m,.. Wtedy zredukowana wartos$¢ e.s¢ ~ 5, ktéra mozna porow-

na¢ np. z arsenkiem galu, gdzie € ~ 13 [10].

W praktyce przy prowadzeniu badan warstw TMDs réwniez nie sg one
najczesciej swobodnie zawieszone, ale leza na konkretnym podtozu, np. krze-
mowym, czy tez otoczone sa warstwami hBN, w celu poprawy ich wtasciwo-
sci optycznych. Rozne otoczenie dielektryczne dichalkogenkéw modyfikuje nie
tylko typowe obserwowane wartosci energii przej$¢ ekscytonowych, lecz réw-
niez chociazby energie przerwy energetycznej bedacej granicg przy kolejnych
wzbudzonych stanach ekscytonu. Obecnie najlepsze oszacowania dla energii
wigzan ekscytondéw i przerwy energetycznej sa dostepne wtasnie dla tego typu
struktur cechujacych sie wysoka jakoscig sygnalu optycznego [9]. Podobnie,

warto$¢ rozszcezepienia pomiedzy jasnymi i ciemnymi stanami ekscytonowymi,
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Rozdziat 1. Wprowadzenie

w ktorej oprocz rozszczepienia pasm na skutek oddzialtywania spin-orbita na-
lezy takze uwzgledni¢ wigzanie elektron-dziura oraz oddziatywanie wymiany,
zostata obecnie najlepiej wyznaczona w heterostrukturach z hBN [11]. Przy-
toczone badania wskazujg rowniez, ze sposrod klasycznych S-TMDs jedynie w
przypadku MoSe,; stanem podstawowym jest aktywny optycznie jasny ekscy-
ton, za§ w MoS, podobnie jak dla zwiazkéw wolframu najnizszym energetycznie
stanem jest ciemny ekscyton. Niemniej jednak wydaje sie, iz ze wzgledu na tak
niewielkg wartos¢ rozszczepienia pomiedzy jasnym i ciemnym ekscytonem w
przypadku MoS, zaréwno jego odpowiedz optyczna, czy tez wlasciwosci zwia-
zane z polaryzowalnoscig nosnikow w danej dolinie blizsze sa wlasciwo$ciom

MoSe; niz zwiazkom zawierajacym wolfram |12-14].
Oprécz ekscytondéw, w kto-
rych pobudzany optycznie nosnik

pochodzi z maksimum pasma wa-
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=
o

kompleksy ekscytonowe, w kto-

rych dziura znajduje sie w dol-
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ciwnym spinie. Stany te réw-
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niez wykazuja duza aktywnos¢

1600 1620 1640 1660
optyczng i mozna je zaobser- Energia (meV)

wowa¢ w odpowiednio wyzszych
energiach [2]. Dla rozrdéznienia . ,
. Rysunek 1.3: Przyktadowe widmo lumine-
stany ekscytonowe zwigzane z B ,
i ) scencji ekscytonow A w heterostrukturze
wyzszym pasmem walencyjnym
o , . hBN/MoSey/hBN w temperaturze T=4 K.
oznacza sie literg A, za$ te zwig-
zane z dolnym podpasmem jako
ekscytony B. Na Rys[L.3] zamieszczono przyktadowe widmo fotoluminescen-
¢ji ekscytonow A w monowarstwie MoSes bedacych gtownym obiektem badan
przedstawionych w ponizszej pracy. Oprocz neutralnego kompleksu ekscytonu
oznaczonego jako X, na widmie mozna zaobserwowaé dodatkowa linie emi-
syjng o energii przej$cia mniejszej o ok. 30 meV. Jest to kompleks natado-
wanego ekscytonu (ang. charged exciton, CX), to znaczy struktury, w ktore;
para elektron-dziura jest zwigzana z dodatkowym nosnikiem. Taki tréjcialowy
stan nazywany jest réwniez trionem dodatnim lub ujemnym (X*/X7) w za-

leznosci, czy w jego sktad wchodza dwie dziury, badz elektrony. Historycznie
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pierwszym materiatem dwuwymiarowym, w ktorym zaobserwowano ekscytony
natadowane byly domieszkowane studnie kwantowe CdTe/CdZnTe [15], w kto-
rych, w przeciwienstwie do TMDs, rdznica energii pomiedzy ekscytonem na-
tadowanym i neutralnym typowo ograniczata si¢ do kilku meV, ze wzgledu na
wystepujace w nich rzad wielkodci mniejsze energie wiazania [16]. Wzgledna
intensywnos¢ sygnatu optycznego pochodzacego od ekscytondéw neutralnych i
natadowanych zwigzana jest z koncentracja swobodnych nosnikow tworzacych
w obrebie nanostruktury gaz elektronéow lub dziur, zas jej precyzyjna kontrola
lezy u podstaw badan nad wplywem no$nikéw na wlasciwosci ekscytonowe
w dwoch wymiarach. O ile w pionierskich pracach dotyczacych studni kwan-
towych domieszkowanie kontrolowano w procesie wzrostu danej heterostruk-
tury, lub za pomoca odpowiedniego pobudzania optycznego [16], tak w przy-
padku TMDs najwicksze sukcesy w tym aspekcie przyniosty struktury bramko-
wane elektrostatycznie |17, [18]. W tego typu urzadzeniach, ktérych przyktady
zostaly przedstawione w kolejnych rozdziatach, dzieki bezposredniemu kon-
taktowi elektrycznemu z pojedyncza warstwa dichalkogenka metalu przejscio-
wego mozliwa jest kontrola nad koncentracja nosnikéw, za pomoca napigcia
przyktadanego do probki. W szczegoélnosci, gdy kontrolowany w ten sposéb
poziom Fermiego przekracza wierzchotek pasma walencyjnego/przewodnictwa
mozna moéwi¢ o dwuwymiarowym morzu Fermiego dziur/elektronéw, ktérego
obecnosé¢ silnie modyfikuje wtasciwosci optyczne monowarstwy wplywajac nie
tylko na intensywnos¢, lecz rowniez poszerzenie i energie przej$é¢ ekscytonowych
[19-22]. Umozliwia to eksperymentalne badania fundamentalnych oddziatywan
ekscyton-nosnik w 2D. Istotny w tym kontekscie jest réwniez nadal w bardzo
niewielkim stopniu zbadany wplyw tego typu oddziatywan na samg dynamike
ekscytonow w S-TMDs, majaca przetozenie na potencjalne zastosowanie tego
typu struktur w urzadzeniach optoelektronicznych [23,24]. Obserwacja ta nie
jest szczegodlnie zaskakujaca biorgc pod uwage skale czasows procesow relak-
sacji ekscytonéw w S-TMDs, a zwtaszcza w MoSey [25]. Duza sita oscylatora
ekscytonéw w tym materiale ma przelozenie na bardzo krotkie czasy zycia
rzedu kilku-, kilkudziesieciu pikosekund w zaleznosci od danego stanu ekscy-
tonowego. W konsekwencji, optyczne badania nad dynamiks ich rekombinacji
wymagaja technik eksperymentalnych o wysokiej rozdzielczosci czasowej [26].
Przyktadem urzadzen pozwalajacych na pomiary zaniku luminescencji z roz-
dzielczoscia rzedu pojedynczych ps sa kamery smugowe. Osiagniecie w eks-

perymentach wigkszych rozdzielczosci czasowych wymaga z kolei zastosowania
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technik typu pompa-sonda lub ich wariantow operujacych w rezimie nieliniowej
odpowiedzi optycznej |27, 28]. Szczegdly przytaczanych technik doswiadczal-

nych rowniez zostaty przedstawione w kolejnych rozdziatach.

1.3 Podziat pracy

Ponizsza praca poswiecona jest badaniom dynamiki stanéw ekscytonowych
w pojedynczych warstwach MoSe, oraz wplywowi swobodnych nosnikéw na
obserwowane procesy relaksacji, a takze wielocialowym oddzialywaniom eks-
cytonowym mierzonym przy pomocy technik typu pompa-sonda.

W kolejnych rozdziatach 2. i 3. przedstawiono charakteryzacje badanych
probek i wykorzystywane uktady eksperymentalne.

W dalszej czesci rozdziatu 3. zaprezentowano badania pojedynczej war-
stwy MoSey bez kontaktow elektrycznych z wykorzystaniem rezonansowych
pomiaréw pompa-sonda. Postuzyly one do wyznaczenia dynamiki rozprasza-
nia miedzydolinowego i relaksacji ekscytonow neutralnych bez obecnosci no-
snikow swobodnych. W rozdziale przedstawiono réwniez opis zarejestrowanego
w eksperymentach nietrywialnego zachowania rezonansu ekscytonowego wy-
nikajacego z silnych oddzialywan ekscyton-ekscyton w oparciu o model pola
lokalnego (ang. local-field model).

Nastepnie, w rozdziale 4. zamieszczono wyniki badan dynamiki i oddzia-
tywan komplekséw ekscytonowych w monowarstwie MoSe; w obecnosci mo-
rza Fermiego elektronow. Byty one prowadzone za pomocg pomiaréw odbicia
oraz techniki pompa-sonda przy selektywnym pobudzaniu danego kompleksu
ekscytonowego. W toku prowadzonych eksperymentéw wyznaczono parametry
opisujace zmiany spektralne przejs¢ ekscytonowych zaréwno w obecnosci in-
dukowanej elektrostatycznie koncentracji elektronéw jak réwniez w obecnosci
wykreowanej optycznie populacji ekscytonéw neutralnych lub natadowanych.
Dodatkowo w czesci poswieconej pomiarom z rozdzielczosciag czasows przedsta-
wiono zmierzong dynamike zaniku wytworzonych ekscytonow, ktéra opisano
przy pomocy zaproponowanego modelu teoretycznego. Za jego pomoca wyzna-
czono takze czasy charakterystyczne uwzglednionych kanatéow relaksacji oraz

ich zmiany pod wpltywem rosnacej koncentracji swobodnych no$nikow.
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W rozdziale 5. zaprezentowano wyniki badan probek bramkowanych elek-
trycznie prowadzonych za pomoca pomiaréw mieszania czterech fal, ktore wy-
konano podczas stazu badawczego w laboratorium dr. Jacka Kasprzaka w in-
stytucie Néela w Grenoble. Gtéwnym wynikiem prac byto wyznaczenie wpltywu
no$nikéow swobodnych na poszerzenie jednorodne ekscytonéw i zwigzany z nim
czas zaniku koherencji Ty, a takze na poszerzenie niejednorodne, ktore za-
lezy od przestrzennej niejednorodnosci otoczenia dielektrycznego. Przeprowa-
dzono takze porownawcze pomiary zaniku populacji ekscytonow, ktére pozwo-
lity na identyfikacje gtéwnych mechanizméw dekoherencji w badanym syste-
mie. Ostatnig sekcje rozdziatu poswiecono na badania koherentnego sprzezenie
pomiedzy ekscytonem neutralnym i natadowanym w obecnosci swobodnych
elektronow.

W rozdziale 6. przedstawiono wyniki badan relaksacji ekscytonéw w MoSes
w zewnetrznym polu magnetycznym. Opisane do$wiadczenia opieraly sie na
pomiarach zaniku luminescencji ekscytonéw rejestrowanego za pomoca kamery
smugowej. Zaprezentowane eksperymenty zostaly wykonane podczas sesji po-
miarowej w Laboratorium Wysokich P61 Magnetycznych w Grenoble. Zmie-
rzona dynamika luminescencji ekscytonow odpowiadata zaproponowanemu mo-
delowi relaksacji, wykorzystywanemu uprzednio do wyttumaczeniu efektow ob-
serwowanych w pomiarach pompa-sonda, w ktérym bardzo istotna role petnit
proces formacji trionu. Wyznaczone w eksperymentach czasy zycia oraz ich za-
lezno$é¢ od elektrostatycznie indukowanej koncentracji nosnikow swobodnych
rowniez pokrywalta si¢ z wynikami zamieszczonymi w poprzednich rozdziatach.
Gltownym wynikiem prac byto zaobserwowanie istotnego spowolnienia zaniku
ekscytonéw neutralnych w procesie formacji trionu pod wplywem silnego pola
magnetycznego.

W dodatkowym rozdziale przedstawiono opis metody doswiadczalnej jaka
jest heterodynowana interferometria spektralna mieszania czterech fal, przy

pomocy ktérej prowadzono badania z rozdziatu 5.
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Rozdziat 2

Wstepna charakteryzacja
probek

W ponizszym rozdziale przedstawiono probki pojedynczych warstw MoSe, be-

dacych obiektem prezentowanych badan.

2.1 Struktura prébek

Wszystkie probki pojedynczych warstw MoSe, opisane w ponizszej pracy byty
umieszczone pomiedzy cienkimi warstwami heksagonalnego azotku boru (hBN)
uzyskanymi dzieki zyczliwosci prof. Kenjiego Watanabe i prof. Takashiego Ta-
niguchi. Procedura enkapsulacji, od 2017 roku, standardowo stuzy znacznej
poprawie wlasciwosci optycznych dichalkogenkow metali przejsciowych przeja-
wiajacej sie, miedzy innymi, poprzez zmniejszenie szerokosci niejednorodnej
rezonanséw ekscytonowych [29] na skutek izolacji monowarstw od podtoza
krzemowego redukujac tym samym planarny nieporzadek dielektryczny [30].
Dodatkowymi zaletami jest zmniejszenie wptywu otoczenia na starzenie pro-

bek, a takze ograniczenie domieszkowania pochodzacego od podtoza.

Probka sktadajaca sie z niebramkowanej heterostruktury pojedynczej war-
stwy MoSe, otoczonej cienkimi warstwami hBN zostata wykonana przez dr.

Karola Nogajewskiego.
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2.1. Struktura probek

(b)

LS MoSe?
hBN

Rysunek 2.1: (a) Mikroskopowy obraz niebramkowanej heterostruk-
tury hBN/MoSes/hBN. (b) Schemat niebramkowanej heterostruktury
hBN/MoSes/hBN.  (c-d) Mikroskopowy obraz heterostruktur bramko-
wanych hBN/MoSey/hBN. (e) Schemat bramkowanych heterostruktur
hBN/MoSes/hBN.

Do otrzymania cienkich warstw materiatléw zastosowano, obecnie juz stan-
dardowa, metode eksfoliacji przy pomocy tasmy PDMS (Polidimetylosiloksan),
za$ konstrukcja heterostruktury polegata na naktadaniu na siebie kolejnych
warstw na podtozu krzemowym z 90 nm-owa warstwg tlenku krzemu przy po-
mocy mikromanipulatorow . Jej obraz zarejestrowany mikroskopem optycz-
nym oraz schemat budowy zamieszczono na Rys.[2.1(a-b). Grubosci warstw

hBN zmierzono we wspotpracy z dr. Karoling Potczynsks dla gotowej hete-
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Rozdziat 2. Wstepna charakteryzacja probek

rostruktury przy pomocy mikroskopu sit atomowych (AFM). Wynosity one
odpowiednio dpettom= 85 nm, dipp= 35 nm.

Struktury z kontaktami elektrycznymi wykonat dr James Howarth w Na-
tional Graphene Institute na Uniwersytecie w Manchester. Heterowarstwowe
probki przedstawione na Rys.(c—e) wykonano za pomoca podobnej, jak dla
probki niebramkowanej techniki z ta roznicg, ze stos warstw konstruowany byt
nie na koncowym podtozu, ale na stemplu z PDMS zaczynajac od gérnych
warstw struktury i dopiero w ostatnim kroku nanoszony byt na podtoze krze-
mowe [32]. Nastepnie przy pomocy litografii wiazka elektronowa wykonane
zostaly ztote kontakty elektryczne o grubosci 50 nm. Za pomoca pomiaréw
AFM wykonanych przez dr. Rafata Bozka wyznaczono grubosci warstw hBN.
Dla prébki nr 1 zamieszczonej na Rys.(c) dpottom= 34.5 nm, dyp ~ 5 nm,
za$ dla probki nr 2 z Rys.(d) dbottom= D2 nm, ds,p, ~ 5 nim.

2.1.1 Wyznaczanie koncentracji no$nikéw swobodnych

w zaleznosci od napiecia bramki.

Przy pomiarach probek bramkowanych elektrycznie istotng kwestia jest wyzna-
czenie zaleznosci koncentracji swobodnych nosnikow indukowanych napigeciem
przyktadanym pomiedzy bramka a monowarstwa od jego wartosci. Standar-
dowo w tym celu wykorzystywany jest model kondensatora ptaskiego, w kto-
rym n-e = C-V,, gdzie e — tadunek elektronu, n — koncentracja nosnikéw, V,
— napiecie bramki, a C' — pojemno$¢ kondensatora na jednostke powierzchni
[33]. Pojemnosé w tym wypadku posiada zaréwno wktad pochodzacy od geo-

metrii uktadu jak i kwantowa pojemno$¢ zwiazang z gestoscia stanéow MoSes:

111
C  Cpo  C,

(2.1)

Gdzie C, = €?- DOS, DOS — gestos¢ stanéw. W przypadku, gdy poziom Fer-
miego znajduje si¢ wewnatrz przerwy energetycznej, gdzie Cy < Cye, zmiana
przyktadanego napiecia powoduje przesuwanie poziomu Fermiego bez znacza-
cej zmiany koncentracji nos$nikow. Alternatywnie, gdy poziom Fermiego do-
siega pasm przewodnictwa/walencyjnych, wtedy, tak jak w przypadku kon-
densatora z metalowymi oktadkami, wzrost napiecia skutkuje pojawianiem
sie niezerowej koncentracji nosnikow swobodnych. Ze wzgledu na silng od-

powiedz ekscytonow na domieszkowanie obydwa rezimy sa proste w identy-
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fikacji na diagramach przedstawiajacych zaleznosci widm ekscytonowych od
napiecia bramki, ktére zamieszczono w kolejnych rozdziatach. Pojemnos¢ geo-
metryczng mozna oszacowaé znajac grubosé oraz stata dielektryczna heksago-
nalnego azotku boru [34] i wynosi ona C' = Z‘;Zﬁ , gdzie eppny — prostopa-
dta do powierzchni sktadowa statej dielektrycznej hBN ~ 3.5. W przypadku
badanych heterostruktur n/V, = 5.6 x 10"em™2V ! dla prébki nr 1 oraz

n/V, = 3.7 x 10"em 2V ! dla probki nr 2.

2.2 Pomiary p-fotoluminescencji oraz odbicia

Do wstepnej charakteryzacji optycznej probek wykorzystano pomiary mikro-
fotoluminescencji (ang. photoluminescence, PL) oraz odbicia rezonanséw eks-
cytonowych. Podczas wszystkich pomiaréw przedstawionych w pracy probki
umieszczone byly w kriostacie i schtodzone do niskich temperatur (T<10 K)
za pomoca cieklego helu. Na Rys.[2.2 zamieszczono przyktadowy uktad stuzacy

do pomiaréow luminescencji i odbicia.
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Rysunek 2.2: Przyktadowy uktad do pomiaréw fotoluminescencji oraz odbicia
probek MoSes.

Mikrometryczny rozmiar obszaru pobudzanego swiattem zapewniany byta
przez soczewke asferyczng o krétkiej ogniskowej (f=4 mm, NA=0.64) umiesz-
czonej przed probka wewnatrz kriostatu. Do selekcji badanych obszaréw na
samej probee stuzyty piezoelektryczne trojosiowe mikroprzesuwy Attocube, na
ktorych zamocowany byt uchwyt z probka. Przy pomiarach PL do optycznego
pobudzania wykorzystywano laser pracy ciagglej o energii wigkszej niz przerwa
energetyczna MoSes (Epandgap = 1874 meV, A = 661 nm [9]), ktérego dtugosé
fali wynosita 532 lub 635 nm. Promien lasera kierowany byt na o$ optyczna przy

pomocy filtréw dielektrycznych przepuszezajacych dtuzsze dtugosei fali (long-
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Rozdziat 2. Wstepna charakteryzacja probek

pass). Przy pomiarach odbicia na probke kierowane bylo przy pomocy ptytki
polprzepuszezajacej swiatto biate z oswietlacza ThorlabsSLS201L lub promien
lasera femtosekundowego tytan szafir (Ti:Al203) MiraSeed o czestotliwosci
repetycji 76 MHz i czasie trwania impulséw laserowych ponizej 100 fs rezo-
nansowo dostrojonego do energii przejé¢ ekscytonowych. Wiecej szczegdtow
dotyczacych drugiego scenariusza zmieszczono w rozdziale opisujacym uktad
do pomiaréw pompa-sonda. Przy pomiarach prébek bramkowanych elektrycz-
nie do przykladania napiecia stuzyl przyrzad Keithley 2450 umozliwiajacy
jednoczesne pomiary pradowo-napieciowe. Sygnat PL lub odbicia rejestrowano
przy pomocy kamery CCD Andor Newton zainstalowanej na monochromatorze

Princeton Instruments SP-2750.
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Rysunek 2.3: (a) Widma luminescencji oraz odbicia probki niebramkowanej. W
gérnej czesci pokazano takze referencyjne widmo odbicia od podloza. (b) Sta-
tystyka energii ekscytonu neutralnego w obszarze monowarstwy. (c) Statystyka

szeroko$ci rezonansu ekscytonu neutralnego w obszarze probki.

Na Rys.[2.3] zamieszczono przykladowe widma luminescencji oraz odbicia
niebramkowanej monowarstwy MoSe,. Widma odbicia wyznaczano poprzez
podzielenie sygnalu odbitego od probki przez referencje odbitg od podtoza
krzemowego. Na widmie PL wida¢ silny rezonans ekscytonu neutralnego oraz
duzo stabszy sygnat ekscytonu natadowanego oddalone od siebie o ok. 30 meV.
Konsekwencjg procesu enkapsulacji w warstwach hBN oprocz poprawy jakosci
sygnatu optycznego jest pojawianie si¢ niejednorodnosci otoczenia dielektrycz-

nego i dodatkowych naprezen w obszarze monowarstwy na skutek powsta-
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2.2. Pomiary p-fotoluminescencji oraz odbicia

jacych kieszeni (babelkéw) powietrza uwiezionych pomiedzy monowarstwa i
hBN. Tego typu niejednorodnosci wystepujace w skali pojedynczych mikrome-
tréw sa takze widoczne na Rys.[2.1[(a). Powoduje to zmiany energii i poszerze-
nia niejednorodnego w réznych punktach na prébce. W szczegolnosci, poprzez
mapowanie sygnatu PL w jej obrebie mozliwa jest identyfikacja miejsc cechu-
jacych sie najwieksza dostepna jakoscig optyczng przejs¢ ekscytonowych. Na
Rys.(b—c) dodatkowo zamieszczono wykonang statystyke parametrow eks-
cytonu neutralnego, ktora postuzyta w dalszych badaniach do selekcji obszarow
o najmniejszej szerokosci poléwkowej X ~ 5 meV. Na widmie odbicia sygnat
ekscytonu neutralnego jest duzo silniejszy wzgledem ekscytonu natadowanego,
a jego ksztalt, wynikajacy z interferencji $wiatta w kolejnych warstwach probki,

opisuje zespolona funkcja lorentzowska:

(AT sin(@) + (& — a0) cos(9))
(x — xo)? + (1)2

flz)=A (2.2)
Gdzie A — parametr proporcjonalny do sity oscylatora przejscia optycznego,
' — szerokos¢, xg — energia rezonansu, ¢ — faza interferencji. W kolejnym
rozdziale zamieszczono metody pozwalajace na przetransformowanie widm od-

bicia w taki sposob, by odseparowa¢ wplyw interferencji na ich ksztalt.

Na Rys.[2.4] przedstawione analogiczne pomiary przeprowadzone dla pré-
bek bramkowanych elektrycznie w funkcji napiecia przyktadanego do bramki.
Na otrzymanych widmach mozna zidentyfikowa¢ trzy rezimy zalezne od poto-
zenia poziomu Fermiego. W zakresach neutralnosci, tzn. od -15 do -0.5 V dla
probki nr 11 od -5 do 0 V dla probki nr 2, poziom Fermiego znajduje si¢ we-
wnatrz przerwy energetycznej MoSey, co zwiazane jest z brakiem swobodnych
nosnikéw w monowarstwie. Rezim ten charakteryzuje silny sygnat odbicia eks-
cytonu neutralnego. Dla wiekszych napie¢, w rezimie dwuwymiarowego gazu
elektronéw, poziom Fermiego znajduje siec w pasmie przewodnictwa, a w miare
jego zwigkszania sita oscylatora ekscytonu neutralnego maleje, zas ujemnie
natadowanego X~ rosnie. Ilustruje to tzw. efekt transferu sity oscylatora ang.
oscillator strength transfer obserwowanego rowniez w domieszkowanych stud-
niach kwantowych |15, [16]. Rosnie réwniez intensywnosé luminescencji X,
warto jednak zwroci¢ uwage, ze niska koncentracja swobodnych noénikéw nie
jest jednoznaczna z odpowiednig zaleznoscia we wzglednych intensywnosciach

sygnatu PL ekscytonow.
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Rozdziat 2. Wstepna charakteryzacja probek
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Rysunek 2.4: (a,c) Skany elektryczne widm luminescencji bramkowanych pro-
bek 1 i 2. (b,d) Skany elektryczne widm odbicia bramkowanych prébek 1 i
2.(e,f) Przyktadowe widma luminescencji i odbicia dla napie¢ bramki odpo-

wiadajacych rosnacej koncentracji elektronéw dla prébek 11 2.
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2.2. Pomiary p-fotoluminescencji oraz odbicia

Ze wzgledu na dodatkowe procesy relaksacji goracych fotonosnikéw przy
pobudzaniu nad barierg, jak rowniez ewentualne réznice w czasach rekom-
binacji promienistej X i X7, czy tez obecnos¢ kanaléw rekombinacji niepro-
mienistej ich stosunek w usrednionym czasowo sygnale nie musi by¢ prosto
proporcjonalny do koncentracji dostepnych nosnikéw. W szczegdlnosci zaob-
serwowano, ze zaleze¢ moze nie tylko od probki (Rys.2.4(a,d)), ale réwniez od
danego miejsca w obrebie pojedynczej heterostruktury, czy parametrow pobu-
dzania optycznego. W tym kontekscie bardziej bezposrednig informacje niosg
pomiary odbiciowe. Wtedy intensywnos¢ rezonanséw odpowiada absorpcji sta-
néw ekscytonowych. Dodatkowe efekty zwigzane z obecnoscia morza Fermiego
no$nikow przejawiaja sie takze w zmianach energii i szerokosci ekscytonow
omawianych w kolejnych rozdziatach, niemniej jednak zaprezentowane dane
pokazuja poprawne dziatanie struktur bramkowanych umozliwiajacych precy-
zyjne strojenie elektrostatycznego domieszkowania. Dla nizszych napie¢ bramki
zaobserwowano podobne zachowanie towarzyszace rosnacej koncentracji dziur
przy obsadzaniu pasma walencyjnego MoSe;. Wspomniany wpltyw interferen-
cji na ksztalt rezonanséw ekscytonowych uwidocznia si¢ rowniez dla prébek
bramkowanych, gdzie r6znica w grubosciach warstw hBN powoduje inna faze

funkcji lorentzowskich opisujacych przejscia ekscytonowe na widmach odbicia

(Rys.2.4(c,1)).
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Rozdziat 3

Dynamika ekscytonow
neutralnych badana przy
pomocy pomiaréw typu

pompa-sonda.

W ponizszym rozdziale przedstawiono badania dynamiki ekscytonéw neutral-
nych w prébce bez kontaktow elektrycznych. Wicksza czesé zaprezentowanych

wynikéw jest réwniez zawarta w publikacji [27].

3.1 Uklad eksperymentalny do ultraszybkich

pomiaréw typu pompa-sonda.

Na Rys.[3.1] zamieszczono schemat specjalnie skonstruowanego uktadu shu-
zacego do rezonansowych pomiaréw typu pompa-sonda. Podczas pomiarow
probki umieszczone byty w kriostacie helowym oraz schtodzone do tempera-
tury T=5 K. Tak jak w przypadku badan PL prébka umieszczona byta na
podstawce na mikrometrycznych przesuwach piezoelektrycznych Attocube w

ognisku umieszczonej w kriostacie soczewki asferycznej (f=4mm).
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3.1. Uktad eksperymentalny do ultraszybkich pomiaréw typu pompa-sonda.
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Rysunek 3.1: Uktad eksperymentalny do ultraszybkich pomiaréw typu pompa-

sonda

Metoda pompa-sonda polega na pobudzaniu probki dwoma rozdzielonymi
w czasie impulsami lasera. Pierwszy impuls pompujacy (pompa), stuzy wyge-
nerowaniu w probce zmiany jej odpowiedzi optycznej na skutek wytworzenia
pewnej populacji ekscytonow. Nastepujacy po nim stabszy impuls sondujacy
(sonda), stuzy zaobserwowaniu zmian poprzez pomiar jego transmisji/odbicia
np. przy pomocy spektrometru. Badajac sygnat sondy w funkcji przesunie-
cia w czasie pomiedzy impulsami rejestruje sie zanik efektéw wygenerowanych
przez pompe obserwujac tym samym dynamike zaniku wytworzonej populacji
ekscytonow.

W eksperymentach do pobudzania stuzyt femtosekundowy laser tytan sza-
fir o czestosci repetycji 76 MHz i czasie trwania impulsow FWHM; ~ 50 fs.
Szerokos¢ czasows impulséw potwierdzono pomiarami przy uzyciu autokore-
latora pulseCheck APE. Szeroko$¢ spektralna impulséw lasera (FWHM=40
meV) byla wystarczajaca by rejestrowaé peten zakres rezonansu ekscytonu
neutralnego lub, w przypadku prébek bramkowanych, zaréwno ekscytonu neu-
tralnego jak i natadowanego. W pomiarach probki niebramkowanej laser byt
dostrojony do energii przejécia ekscytonu neutralnego.

Promien lasera rozdzielano na dwie wiazki za pomoca ptytki potprzepusz-
czalnej. Wiazke sondujaca kierowano na lini¢ opdzniajaca stuzaca do strojenia
przesuniecia czasowego pomiedzy impulsami pompy i sondy At. Po przejsciu
przez polaryzator oraz pltytki falowe, za pomocg ktérych kontrolowano jej po-

laryzacje kotowsa, sonda kierowana byta na o$ optyczna soczewki. Po odbiciu
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Rozdzial 3. Dynamika ekscytonéw neutralnych badana przy pomocy
pomiaréw typu pompa-sonda.

od prébki swiatto wigzki sondujacej wprowadzano do swiattowodu jednomo-
dowego P1-630A-FC-1 Thorlabs, a nastepnie kierowano do monochromatora i
rejestrowano na kamerze CCD. Wiazke pompujaca po przejsciu przez analo-
giczny uktad ptytek falowych kierowano na probke rownolegle do wigzki sondu-
jacej. Jej droga optyczna byta horyzontalnie przesunigta wzgledem osi optycz-
nej, co shuzyto geometrycznej separacji pomiedzy wigzkami tak, by wiekszos¢
sygnatu pompy nie byta rejestrowana na kamerze CCD. Wraz z zastosowaniem
detekcji przez swiattowdd jednomodowy ostatecznie osiggnieto wysoki wspot-
czynnik filtracji dany stosunkiem intensywnosci swiatta pompy padajacego na
probke do intensywnoécei mierzonej na kamerze CCD rzedu 10%. Pomimo tak
silnego wygaszenia obserwowano jednak pewien resztkowy sygnal wiazki pom-
pujacej, ktory ze wzgledu na jej duzo wieksza wyjsciowa intensywnos¢ stanowit
kilka procent sygnatu sondy. Powodowato to wystepowanie na rejestrowanych
widmach interferencji spektralnych przy niewielkich przesunieciach czasowych
(At rzedu kilku ps), ktérych faza (¢) zalezata od r6znicy drég optycznych (Ad)
O = 2%%.
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Rysunek 3.2: Filtracja interferencji pochodzacych od resztkowego sygnatu
pompy przy pomocy drgajacego lusterka.

Dalsze wygaszenie tego efektu opierato sie na periodycznej modyfikacji roz-
nicy drog optycznych wiazek o warto$é dlugosci fali lasera z okresem 30 Hz.
Wykorzystywano do tego lusterko w drodze optycznej pompy umieszczone na
elemencie piezoelektrycznym. Element zasilano sinusoidalnym sygnatem elek-
trycznym z generatora funkcji. W ten sposoéb, akumulujac widma przez czas
bliski 1 s interferencje usrednialy sie do zera. Efekt zilustrowano na Rys.[3.2]
Dla pomiarow probek bramkowanych, w celu rezonansowego pobudzania da-

nego kompleksu ekscytonowego stosowano dodatkowo filtry dichroiczne stuzace

27



3.2. Analiza ksztaltu widm odbicia

ograniczeniu spektrum wiazki pompujacej. Wiecej informacji na ten temat
umieszczono w nastepnym rozdziale.

W kolejnych sekcjach zamieszczono metody posredniej analizy rejestrowa-
nych widm odbicia, w celu uwzglednienia efektéow zwigzanych z interferencja

swiatta w kolejnych warstwach heterostruktur.

3.2 Analiza ksztaltu widm odbicia

W celu uwzglednienia wptywu interferencji w warstwach hBN na ksztatt widm
odbicia MoSe, stosowano dwie metody pozwalajace na otrzymanie widm ab-

sorpcji materiatu.

3.2.1 Metoda Macierzy Przejscia

Pierwsza z nich oparta byla o technike macierzy przejscia (ang. Transfer Ma-
triz Method, TMM ), réwniez stosowana w literaturze w przypadku tego typu
heterostruktur [35] |36]. W tej metodzie propagacja Swiatta przez warstwe ma-
teriatu opisywana jest poprzez dziatanie macierza 2 X 2 na dwuwymiarowy
wektor zawierajacy amplitude pola elektrycznego fali padajacej oraz odbitej

od powierzchni warstwy.

EY
By

Eg

Ee (3.1)

_ Mll M12
M21 M22

Gdzie Efj, E§ — amplituda pola elektrycznego fali padajacej i odbitej od war-
stwy, EY, EY — amplituda pola elektrycznego fali propagujacej sie w nowe;
warstwie w kierunku oraz przeciwnie do kierunku padania. Macierz okresla-

jaca propagacje przez pojedynczy interfejs dana jest wzorem:

1

2ny

sl + Mo —11 + N9

Minterfejs = (32)

—nNq + N9 ny + No

Gdzie ny, no— wspodtezynniki zatamania sasiadujacych materiatow.
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Rozdzial 3. Dynamika ekscytonéw neutralnych badana przy pomocy
pomiaréw typu pompa-sonda.

Propagacja $wiatta w pojedynczej warstwie dana jest wzorem:

—ikn;d;
e i 1
Mpropagacja = |: 1 eiknidi] (33)

Gdzie k—wektor falowy w prézni, n;, d;—wspotczynnik zatamania i grubosé

warstwy.

Catkowite odbicie dane jest wtedy przez odpowiedni iloraz elementow ma-
cierzowych R=|My, /My, |?, gdzie M jest iloczynem macierzy zwiazanych z pro-

pagacja Swiatta w kolejnych warstwach heterostruktury.

W obliczeniach wykorzystywano literaturowe wartosci wspotczynnikow za-
tamania hBN, Si i SiOy [37-39], za$ ich grubosci zgodnie z pomiarami AFM
wynosity: diBN = 82 nm, dﬁgN = 35 nm. Grubos¢ tlenku krzemu podtoza
wynosita: dg;o, = 90 nm, a grubo$¢ monowarstwy: dasese, = 0.7 nm. Ekscyton
neutralny w symulacji uwzgledniano za pomocg wktadu do funkcji przenikal-

nosci dielektrycznej w formie pojedynczego rezonansu lorentzowskiego:

k
(E— Ex) —igE

ex(E) = (3.4)
Gdzie k—parametr amplitudowy, Exy—energia ekscytonu, g—szerokos¢ re-
zonansu. Najlepsze dopasowanie symulacji do otrzymanych widm wymagato
wprowadzenia dodatkowej cienkiej warstwy powietrza o grubosci d,; = 70
nm pomiedzy monowarstwa, a gornym ptatkiem hBN, uwzgledniajac tym sa-
mym wplyw obecnosci babelkow powietrza w probce. Schemat petnej struk-
tury zamieszczono na Rys.[3.3(a). Podczas analizy otrzymanych z symulacji
widm odbicia od probki (R) i podloza (Rs) zamieszczonych na Rys.[3.3|(b)
wygodna jest takze prezentacja rezonanséw w formie widma kontrastu odbi-
cia (R.C., ang. reflection contrast), ktérego wzér i sposéb pomiaru przedsta-
wiono na rysunku. Przyktadowe zmierzone widmo R.C. ekscytonu neutralnego
wraz z symulacja TMM zamieszczono na Rys.|3.3(c), ilustrujac duza zgodnosé
przyjetego modelu z odpowiedzia optyczna probki. Dzigki symulacji mozliwe
jest wyznaczenie przenikalnosci dielektrycznej zwiazanej z rezonansem ekscy-
tonowym (Rys.[3.3(d)), ktérego urojona sktadowa pozwala w szczegdlnosei na
wyznaczenie absorpcji ekscytonu i p6zniejsza estymacje populacji ekscytondow

kreowanych $wiattem lasera w pomiarach pompa-sonda.
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3.2. Analiza ksztaltu widm odbicia

(@)

R.C.=(R-Rs)/(R+Rs)

R.C.
=)
o

T

sim.
exp.

-1.0 .
740

760

Dtugosc fali (nm)

780

—
O
~

©
-
N

0.08

0.04

Symulacja TMM R, Rq

0.00

(d) 800

600
400

200
w

-200

-400

740

Diugos¢ fali (nm)

760

780

740

760

Diugos¢ fali (nm)

780

Rysunek 3.3: (a) Schemat probki. (b) Widma odbicia R i Rg z symulacji ma-
cierzy przejscia. (¢) Widmo kontrastu reflektancji ekscytonu neutralnego zare-
jestrowane w uktadzie eksperymentalnym pompa-sonda oraz dopasowana sy-
mulacja macierzy przejscia.(d) Wyznaczone z symulacji rzeczywista € urojona

¢” sktadowa przenikalnosci dielektrycznej MoSes,

Przyjety model dobrze oddaje réwniez wptyw grubosci hBN na faze /ksztalt
rezonansu. Na Rys.[3.4] pokazano miedzy innymi szerokie spektralnie widmo
R.C. heterostruktury w funkcji grubosci dolnej warstwy hBN. Rysunek obra-
zuje przesuwanie minimow interferencyjnych odbicia wraz z rosnaca gruboscig
hBN oraz ich wpltyw na faze¢ rezonansu ekscytonu neutralnego. W szczegélno-
Sci za pomocg odpowiedniego doboru grubosci hBN mozliwe jest otrzymanie

dowolnej fazy wptywajacej na ksztatt przejé¢ ekscytonowych. Wiasnosé ta wy-
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Rozdzial 3. Dynamika ekscytonéw neutralnych badana przy pomocy
pomiaréw typu pompa-sonda.

korzystywana jest czasem do planowanej konstrukcji heterostruktur, aby ob-
serwowane rezonanse opisywalne byty zwykta funkcja lorentza, co utatwia ich
analize . Tak bezposrednia relacja pomiedzy gruboscig hBN i fazg umozli-
wia réwniez transformacje mierzonych widm w sytuacji, gdy na rejestrowanym
widmie znajdujg sie dodatkowe sygnaty, ktorych nie mozna dopasowaé zespo-
lona funkcja lorentzowska. Na tej zasadzie oparta jest druga ze stosowanych
metod analizy widm, w ktorej korzysta sie z transformacji Kramersa-Kroniga.
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Rysunek 3.4: (a) Symulacja TMM odbicia probki w funkcji grubosci dolnej

warstwy hBN z uwzglednieniem rezonansu ekscytonu neutralnego. (b) Wplyw

thN

top = OO NI

grubosci hBN na ksztatt odbicia MoSe;. W symulacji
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3.2. Analiza ksztaltu widm odbicia

3.2.2 Metoda transformacji Kramersa-Kroniga

Opisywana metoda transformacji, réwniez bywa stosowana w literaturze w

przypadku podobnych heterostruktur [40].

AR _ R—Rs
R Rg

d i przenikalnosci € na granicy dwoch osrodkéw, gdzie ,,géornym” osrodkiem jest

Odbicie réznicowe (S5 ) dla cienkiej warstwy materiatu o grubosci

powietrze, a ,dolnym”SiOy dane jest wzorem|[41]:

R A

= Im(1—e¢) (3.5)

€air — €S0, A1 — €si0,)

AR STdN gir ( €qir — € ) 8mwd
Im

Stad proporcjonalna zaleznos¢ miedzy urojong sktadowsg podatnosci dielek-
trycznej materiatu (e = 1 + x), a odbiciem réznicowym:
)\(1 - GSiOg) AR AR

) ==—50""® ~ & (36)

W przypadku heterostruktur, w pomiarze rejestrowana jest efektywna po-
datno$¢ ze wzgledu na dodatkowy wklad fazowy x.rr = e “x, wynikajacy z
propagacji swiatta w warstwie hBN. Warto nadmieni¢, ze zabieg ten mozna
zastosowaé w przypadku, gdy pomijalna jest absorpcja w rozwazanej warstwie

hBN. Rozpisujac sktadowe rzeczywiste (*) i urojone (”) podatnosci

(Xers = Xegs +iXcpr):
X" = cos(Q)Xeps +sin(C)XL sy (3.7)

W celu znalezienia poszukiwanej wartosci x” wykorzystuje sie relacje Kramersa-
Kroniga wigzace urojong i rzeczywista czes¢ podatnosci dielektryczne;j.

N/

X" (w) = cos(¢)xLss(w) +sin(C 77 /OO v Xeff dw’ (3.8)

— w2
Korzystajac z rownania otrzymujemy wzor wyrazajacy urojona sktadowsa
prawdziwej podatnosci dielektrycznej w zaleznosci od eksperymentalnie wy-

znaczonego odbicia réznicowego.

v 8nd AR o0 w’M
X' = pYER— (cos(() + sin(¢ 73/ dw (3.9)
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Rysunek 3.5: (a) Sygnal R.C. ekscytonu neutralnego zmierzony w eksperymen-
cie. (b) Poréwnanie urojonej sktadowej podatnosci dielektrycznej otrzymanej
metoda transformacji kramersa-kroniga (¢ = 1.5 rad) z urojona sktadowa prze-
nikalnosci dielektrycznej otrzymanej z dopasowania widma metoda transfor-

macji macierzy przejscia.

W praktyce catka w réwnaniu |3.9 wykonywana jest numerycznie nie w pet-
nym zakresie spektralnym, ale w oknie o szerokosci ok. 100 meV mierzonym
na kamerze CCD. Niemniej jednak, biorac pod uwage szerokos$¢ przejs¢ ekscy-
tonowych, jest to wystarczajace do ich dobrego odwzorowania z doktadnoscia
do statej. Jedynym nieznanym parametrem jest w tym wypadku faza ¢, ktora
wyznaczatem poprzez najlepsze dopasowanie funkcji lorentzowskiej dla wa-
runkéw, w ktoérych wystepowal jedynie pojedynczy rezonans (X). Na Rys.[3.5
zamieszczono poréwnanie widm urojonej sktadowej podatnosci dielektrycznej
otrzymanej metoda transformacji Kramersa-Kroniga z urojona czescia przeni-
kalnosci dielektrycznej wyznaczonej metoda macierzy przejscia. Dobra zgod-
nos¢ ksztaltéw rezonansu ekscytonowego swiadczy o zbieznosci stosowanych

metod uwzgledniania interferencji w detekowanych widmach odbicia.
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3.3 Rezonansowe pomiary pompa-sonda

Na Rys.[3.6] zamieszczono przykladowe widma pomiarowe w eksperymencie
pompa-sonda przy rezonansowym pobudzaniu ekscytonu neutralnego prze-

transformowane metoda opisang w [3.2.2]

140
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20
0
1600 1640 1680

Im(%) (i.u.)

) o o o

o AN < (o]

(0] © (0] o ©

< < < < <
Energia (meV)

Rysunek 3.6: Przyktadowy skan pompa-sonda w polaryzacjach liniowych po
transformacji kramersa-kroniga oraz widma dla kilku wybranych wartosci prze-

suniecia w czasie pomiedzy impulsami.

Analize przedstawionej dynamiki wygodnie jest podzieli¢ na trzy rezimy
ze wzgledu na przyczyne obserwowanych efektéw. Dla ujemnych przesunieé
czasowych (-1 ps< At <0 ps), gdzie na probke w pierwszej kolejnosci pada im-
puls sondujacy, rejestrowane sg wyrazne interferencje spektralne wynikajace
z tzw. zaburzonego zaniku precesji swobodnej (ang. Perturbed Free Induction
Decay), ktoérych szczegétowe omdwienie zamieszczono w kolejnej sekcji. Na-
stepnie, przy koincydencji wigzek dla At = 0, zmiany w odpowiedzi optycznej
probki wynikaja z pojawienia sie populacji ekscytonéw neutralnych i charak-

teryzuja sie kolejno (i) przesunieciem rezonansu do wyzszych energii (ang. blu-
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eshift), (il) poszerzeniem spektralnym, (iii) spadkiem intensywnosci rezonansu
(nasyceniem) oraz (iv) zmiang jego ksztaltu na skutek pojawiania sie dodat-
kowego minimum na niskoenergetycznym zboczu przejscia ekscytonowego. W
dalszej czesci na podstawie tych efektéw wyznaczona zostanie sita oddzialywan
ekscyton-ekscyton, zas ich szczegdétowe wyttumaczenie i teoretyczny opis za-
mieszczono w sekcji podwieconej metodzie pola lokalnego. Kolejno, dla At > 0,
na podstawie analizy zaniku wyindukowanych efektéw wyznaczone zostang

czasy zycia i relaksacji miedzydolinowej ekscytonu neutralnego.

3.3.1 Zaburzony zanik precesji swobodnej (ang. Pertur-
bed Free Induction Decay)

Efekt zaburzonego zaniku precesji swobodnej jest dobrze zrozumianym arte-
faktem pojawiajacym sie przy ultraszybkich pomiarach typu pompa-sonda, w
ktorych czas trwania impulséw laserowych jest krotszy niz czas dekoherencji
badanego przejécia optycznego Ts. Obserwowany byt réwniez w przypadku
pomiaréw studni i kropek kwantowych [42-45], za$ proces jego powstawania
zwigzany jest z polaryzacja wyindukowang przez impuls sondujacy. Mierzony
w eksperymencie sygnat jest w szczeg6lnosci proporcjonalny do urojonej skta-
dowej polaryzacji [46], ktéra zanika z czasem Ty. Jej dynamika moze zostaé
zaburzona przez padajacy w p6zniejszym momencie impuls pompujacy. W ten
sposéb zmienia sie calkowity, zintegrowany czasowo sygnal, ktory mierzony
jest na kamerze CCD. Skutkuje to niezerows wartoscia odbicia réznicowego w
energii rezonansu nawet przy ujemnych wartosciach At. Ze wzgledu na zalezng
od energii dynamike fazy polaryzacji ~ e**, obserwuje sie takze charaktery-
styczne oscylacje spektralne wystepujace symetrycznie po obydwu stronach

rezonansu. Czas zaniku polaryzacji jest bezposrednio zwiazany z szerokoscia

2h
FWHM "

Linie o wigkszej szerokosci spektralnej mozna w szczegdlnosci zaobserwo-

linii Ty =

waé dla probek MoSe, eksfoliowanych bezposrednio na podtoza krzemowe. Na
Rys.|3.7|(a~c) zamieszczono poréwnanie szerokosci ekscytonu neutralnego dla
probek, w ktorych monowarstwa umieszczona byta pomiedzy warstwami hBN
lub bezposrednio na podlozu krzemowym. Na Rys.[3.7(b-d) pokazano widma
pompa-sonda zmierzone dla odpowiednich probek oraz ich przekroje w energii
ekscytonu neutralnego dla negatywnych opdznien At. Z amplitudy zaobser-

wowanego efektu PFID wyznaczono charakterystyczne czasy zaniku Ts, ktore
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wynosity odpowiednio 280+30 fs dla probki z hBN i 140+40 fs w drugim wy-
padku. Zgodnie z oczekiwaniami krotszy czas zaniku Ty odpowiada szerszej

linii spektralne;j.
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Rysunek 3.7: Widma ekscytonowe dla probek MoSe; otoczonych hBN
(a) oraz wyeksofliowanych bezposrednio na podloze krzemowe (c) wraz
z poréwnaniem ich zaniku precesji swobodnej w eksperymentach pompa-
sonda (b,d). (e) Poszerzenie ekscytonu neutralnego wraz ze wzrostem
temperatury.(hBN/MoSes /hBN) (f) Poréwnanie czasu dekoherencji Ty eks-
cytonu neutralnego wyznaczonego poprzez analize czasu zaniku precesji swo-

bodnej (PFID) z czasem otrzymanym z szerokosci rezonansu.

W ramach niezaleznej weryfikacji obserwowanego efektu wykonano takze
pomiary dla wiekszych temperatur, gdzie spodziewano sie dodatkowego wplywu
poszerzenia fononowego na mierzony czas Ts. Na Rys.(e) pokazano widma

ekscytonu neutralnego dla dwoch réznych temperatur ilustrujace wspomniany
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efekt. Na Rys.|3.7|(f) zamieszczono czasy Ty wyznaczone z pomiaréw PFID w
eksperymentach pompa-sonda oraz z szerokosci potéwkowej przejscia optycz-
nego. Zaobserwowano duzg zgodnos¢ wartosci otrzymanych tymi dwiema meto-
dami. Tym samym, rozumiejac efekty wystepujace przy negatywnych opdznie-
niach czasowych mozna przej$¢ do oméwienia odpowiedzi optycznej ekscytonu

neutralnego wynikajacej z oddziatywan ekscyton-ekscyton.

3.3.2 Oddzialywanie X-X i szacowanie populacji X w

pomiarach pompa-sonda

Ze wzgledu na silne oddzialywanie Coulombowskie, w uktadach dwuwymia-
rowych obserwowane sa wyrazne efekty nieliniowe wynikajace z oddziatywan
pomiedzy ekscytonami. Dla TMDs sita tych efektéw przekracza nawet o rzad
wielkos$ci analogiczne zjawiska w przypadku tradycyjnych systeméw studni
kwantowych |35, 47-49]. W szczegdlnosci, przy zwiekszaniu koncentracji kre-
owanych optycznie ekscytonow neutralnych, skutkuje to zaréwno rosnaca ener-
gig przejscia jak i jego nasycaniem, a takze, na skutek efektywnego rozprasza-
nia pomiedzy ekscytonami prowadzacego do utraty koherencji (ang. Ezcitation
Induced Dephasing, EID effect, [50]), istotnym poszerzeniem. Obserwacja ta-
kiego zachowania mozliwa jest nie tylko w eksperymentach pompa-sonda, ale
nawet dla ”zwyktych”pomiaréw odbicia o ile tylko wytwarzana jest relatyw-
nie wysoka koncentracja ekscytonéow przy jednoczesnym ograniczeniu efektow
termicznych. Z tego powodu ilo$ciowa analize efektéw nieliniowych wygodnie
przeprowadzi¢ stosujac lasery impulsowe, np. w wykorzystywanym uktadzie

doswiadczalnym pompa-sonda.
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Rysunek 3.8: (a)Widma ekscytonu neutralnego w zaleznosci od mocy kotowo
spolaryzowanej wiazki sondujacej. (b) Energia ekscytonu neutralnego w zalez-

nosci od koncentracji wykreowanych swiattem ekscytonéw. Przedruk za [27].

Na Rys.@(a) zamieszczono przyktadowe widma odbicia ekscytonu neu-
tralnego w zaleznosci od mocy lasera. W pomiarach wykorzystano jedynie
wigzke sondujaca, przy wytaczonej wiazce pompujacej. W celu wyznaczenia
sity oddzialtywan ekscytonowych, ktora sparametryzowano liniowym wspot-
czynnikiem (3, gdzie AEx = [ * nx, potrzebna jest koncentracja kreowanych
ekscytonéw ny. Aby ja oszacowaé zastosowano nastepujaca procedure.

Korzystajac ze zmierzonych widm odbicia obliczono wspotczynnik absorp-
¢ji @ w monowarstwie zalezny od wyznaczonej na podstawie symulacji TMM
urojonej sktadowej wspotczynnika zatamania r:

_ Amk(N)

() = =5 (3.10)

Nastepnie wyliczono catkowitg absorpcje v:

J L) - Qnorm(N)dA ~a(Ax)a
72( (}L<A)dA() )(1_6 () (3.11)

Gdzie L(A\) — widmo lasera, o — unormowana funkcja wspoétezynnika
absorpcji, Ax — dt. fali linii ekscytonu, a = 0.7 nm — grubo$¢ monowarstwy.
W réwnaniu uwzgledniono przekrycie lasera z rezonansem ekscytonu.

Otrzymang warto$¢ v = 6.3% wykorzystano do oszacowania liczby zaab-
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sorbowanych fotonéw na jednostke powierzchni.

Yngor  YPT
X 2 Egpmr? ( )
gdzie nys, — liczba fotonéw w impulsie lasera, P,T" — $rednia moc i okres
repetycji lasera, Ey,; — $rednia energia fotonéw w impulsie, r — S$rednica

plamki lasera.

Ostatecznie otrzymano 3 = (0.9 +£0.7) x 107'? (meV cm?). Wartos¢ ta jest
porownywalna z innymi doniesieniami literaturowymi oraz szacunkami teore-
tycznymi [35, 51, 52]. Wyznaczona sita oddzialywan X-X byla dalej wyko-
rzystywana przy szacowaniu koncentracji kreowanych ekscytonow neutralnych
w eksperymentach pompa-sonda. Niewspotliniowo$¢ wiazki pompujacej z osia
optyczng soczewki moze wptywacé na ksztalt jej plamki na powierzchni probki,
w szczegblnosci powodujac wiekszy rozmiar pobudzanego swiattem obszaru niz
dla wiazki sondujacej. Stad zmiana energii ekscytonu neutralnego dla czaso-
wej koincydencji wiazek (At = 0) niesie pewniejsza informacje o koncentracji
wytworzonych ekscytonéow w prébkowanym sonda obszarze. Podobnie, bada-
jac ewolucje czasowa FEx wyznaczy¢ mozna dynamike zanikajacej populacji
ekscytonow.

Osobna kwestig jest obserwowana w eksperymentach zmiana ksztaltu rezo-
nansu ekscytonowego dla koincydencji wigzek. W szczegdlnosci dla At = 0 na
Rys.[3.6)oprécz wspomnianych efektéw przesuniecia w energii, czy poszerzenia,
zaobserwowaé¢ mozna minimum pojawiajace sie na niskoenergetycznym zboczu
rezonansu. Jego wyttumaczenie wymaga uwzglednienia oddziatywania swiatto-
materia w obecnosdci silnych oddziatywan ekscytonowych, np. za pomoca tzw.

modelu pola lokalnego (ang. Local Field model).

3.3.3 Model pola lokalnego

W ponizsze] sekcji zamieszczono model teoretyczny wraz z symulacjami opra-
cowanymi we wspOlpracy z grupami prof. Pawta Machnikowskiego i prof. Til-
manna Kuhna specjalizujacymi sie w fizyce teoretycznej ciata stalego. Niemal
w catosci sa one wynikiem pracy dr Thilo Hahna oraz dr Daniela Wiggera.
W najprostszym przypadku model pola lokalnego jest rozszerzeniem optycz-
nych rownan Blocha opisujacych dwupoziomowy system kwantowy w zewnetrz-

nym polu optycznym. Ich wyprowadzenie zawarto w dodatku. Metoda ta uwzgled-
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nia oddziatywanie polaryzacji z lokalnym polem wytworzonym przez wyindu-

kowana populacje poprzez wprowadzenie fenomenologicznej stalej V' w optycz-

nych rownaniach Blocha. W ogélnosci stata ta moze zawiera¢ zaréwno czton

rzeczywisty jak i urojony [53) 54].
dp

= =il =2m)[) + V] — (3.13)

— = 2Im[pQ (t)] — (3.14)

Rozpisujagc V' mozna przeformutowaé réwnanie [3.13]

D i -] - (7AW p- iy (315)

, gdzie #'(n) = (1 — 2n)Im(V) oraz w'(n) = —(1 — 2n)Re(V'). Pokazuje
to, ze wptyw pola lokalnego mozna interpretowaé jako pojawienie sie dodatko-
wych, zaleznych od populacji cztonéw. Pierwszy z nich, ', odpowiada za wspo-
mniany juz efekt Excitation Induced Dephasing wprowadzajgcy takze posze-
rzenie spektralne. Czlon rzeczywisty skutkuje z kolei zmiang energii przejscia
optycznego werf = wo — w'.

Aby opisa¢ dynamike w pomiarach pompa-sonda przyjmuje sie postac pola
elektrycznego w formie dwoch nastepujacych po sobie impulséw o czasie trwa-
nia o, przesunieciu w czasie At, oraz amplitudach i fazach 6, 5, ¢1 2. Ich energia
odpowiada energii przejscia optycznego z uwzglednieniem wptywu pola lokal-

nego.

1 . (t+ At)? : t2 :
_ i} . i} _ —i(wo—Re(V))t
Qt) = - (916 Yexp l T + 02" exp 5.2 ) € 0
(3.16)

Polaryzacja wyindukowana po przyjsciu impulsu sondujacego (dla ustale-

nia po(t, At), gdzie t=0 to moment padania wiazki sondujacej) posiada wtedy
cztony zalezne od faz ¢1,¢o. W celu wyznaczenia eksperymentalnie mierzo-
nych widm uwzgledniane sa jedynie te odpowiadajace fazie wiazki sondujacej

¢o. Jest to tozsame z filtracja sygnatu w kierunku wektora falowego sondy.

1 27 .
Ppp(t, At) = %/0 poe” "% d (3.17)

Spektralne widmo absorpcji jest wtedy proporcjonalne do urojonej sktado-

wej widma polaryzacji i wyznacza sie je za pomocg transformacji fourierowskiej
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Pop(w, At) = [%20 ppp(t, At)e " dt.

Widma pompa-sonda wyrazaja sie wtedy rownaniem:

I'm | B3 (w)ppp(w, At)]
|E2(w)]

S, At) ~ (3.18)

ktore mozna nastepnie poréwnaé z eksperymentem.

norm. Spp(w, 7)  ————
0.0 0.5 1.0

At (ps)

At (ps)

-2
-20 -10 0 10 20 -20 -10 O 10 20
energia E — Ex (meV) energia E — Ex (meV)

Rysunek 3.9: (a,c) Widma pompa-sonda przy tak samo i przeciwnie kotowo-
spolaryzowanych wiazkach pompujacej i sondujacej. (b,d) Dopasowane symu-
lacje oparte przyjety o model pola lokalnego. Parametry symulacji: h6? W =
hO?V =13 meV, Ty = 1.7 ps, Ty = 250 fs, t,,,, = 114 18, 0jg5er = 21 fs. Przedruk

za [27].

Na Rys.[3.9(a,c) przedstawiono widma pompa-sonda ekscytonu neutralnego

zmierzone dla kotowo-spolaryzowanych wiazek laserowych. W do$wiadczeniach
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dbano o zachowanie matej mocy sondy (P < 2uW), aby nie kreowaé nig istot-
nej populacji ekscytonéw. W pomiarze z rysunku (a)/(c) wiazki mialy taka
sama/przeciwna polaryzacje, co odpowiadato prébkowaniu dynamiki ekscyto-
now w tej samej lub przeciwnej dolinie, wzgledem tej, w ktorej zostaty wy-
tworzone. W obydwu przypadkach, oprocz efektu zaburzonego zaniku precesji
swobodnej (PFID), obserwowano opisane wezesniej efekty nieliniowe, aczkol-
wiek dla konfiguracji OO wystepowaly one mniejszym stopniu. W szczegdlnosci
bardzo wyrazna réznice w odpowiedzi optycznej przy réznych konfiguracjach
polaryzacji mozna zaobserwowaé w przesunieciu energii ekscytonu. Dla At = 0
i tak samo spolaryzowanych wiazek przesunigcie wynosi 7 meV, zas przy prze-
ciwnie spolaryzowanych wiazkach AFx(0) = 3 meV. Roznica ta bardzo szybko
zanika, za$ po 1 ps w obydwu konfiguracjach obserwowany jest taki sam sy-
gnal. Swiadczy to o obecnosci bardzo szybkiego kanatu relaksacji ekscytonéw

W procesie rozpraszania miedzydolinowego.

W celu uwzglednienia w mo-

delu pelej dynamiki ekscyto- 9

now neutralnych w obydwu do- K*

/——\ K
linach K zaproponowano naste- I, ” LU ‘\ Ts
pujaca posta¢ réwnan Blocha T T
zmodyfikowanych o oddziatywa- ’ ’

nie pola lokalnego. W réwnaniach

iel 1 S¢ - . .
rozdziclona zostata czesc rzeczy Rysunek 3.10: Schemat przyjetego trojpo-

wista (V) 1 urojona (W) wpro- ziomowego modelu opisujacego dynamike

wadzonego potencjatu. Stata V ,
ekscyton6éw neutralnych w MoSes,.

uwzgledniata oddziatywanie po-

miedzy ekscytonami w danej dolinie prowadzace do obserwowanych zmian

energii, zas W definiowata wielkos¢ efektu Excitation Induced Dephasing, ktory

zalezny jest od catkowitej populacji wytworzonych ekscytonow.

dps .
% = i(1— 2n4) [Qu(t) + Vpa] — [1/To + W(ne + ns) +iwo] pe (3.19)
dny ny Ny —Ng
M orm o e S e 2
i = 2m Qs - - = (3.20)

Oprocz statych czasowych zaniku populacji Ty i polaryzacji Ty wprowadzono

roOwniez czas rozpraszania miedzydolinowego ekscytonéw t,,, zalezny od nieréw-
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nowagi w obsadzeniu dolin K*. ny, p.—populacja i polaryzacja ekscytonéw w
dolinach K*, wy—wyjéciowa energia ekscytonu neutralnego. Ilustracje przyje-
tego modelu tréjpoziomowego przedstawiono na Rys.[3.10]

Na Rys.(b,d) pokazano dopasowane symulacje oparte o przyjety model.

Wykonane symulacje niemal idealnie oddaja nie tylko efekt zaniku precesji
swobodnej widoczny dla ujemnych przesunie¢ czasowych, ale takze nieliniowa
odpowiedz ekscytonu neutralnego z jego przesunigeciem energii, nasyceniem
i poszerzeniem. W szczegblnosci bardzo dobrze zostata oddana nietrywialna
zmiana ksztaltu rezonansu widoczna w momencie koincydencji tak samo spola-
ryzowanych wigzek. W celu dalszej weryfikacji poprawnosci przyjetego modelu
przeprowadzono pomiary pompa-sonda dla At = 0 dla réznych mocy wiazki
pompujacej. Wyniki przedstawiono na Rys.[3.11]
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Rysunek 3.11: Eksperymentalne widma pompa-sonda dla At = 0 (ciemne linie)
wraz z dopasowanymi symulacjami (jasne linie) dla tak samo (a) i przeciwnie
(b) kotowo spolaryzowanych wiazek pompy i sondy dla réznych mocy wiazki
pompujacej. (¢) Eksperymentalnie zmierzone przesuniecie energii ekscytonu
neutralnego w funkcji koncentracji wykreowanych nosnikéw wraz z symula-
cjami. Przedruk za .

Symulacja w dalszym ciagu bardzo dobrze oddaje zmierzone widma pompa-
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3.3. Rezonansowe pomiary pompa-sonda

sonda tym samym odtwarzajac skomplikowane zachowanie mierzonego sygnatu
przy pomocy relatywnie prostego modelu. Warto zaznaczy¢, ze zmiana energii
rezonansu dla konfiguracji przeciwnie spolaryzowanych wigzek spowodowana
jest pojawieniem si¢ pewnej populacji ekscytonéw w przeciwnej dolinie na
skutek bardzo szybkiej relaksacji miedzydoliniowej, nawet jeszcze w trakcie
trwania impulsu pompujacego. Liniowa zaleznos¢ przesuniecia energii w funk-
cji mocy wiazki pompujacej dodatkowo pokazuje, ze pomiary przeprowadzono
daleko od rezimu petnego nasycenia obserwowanych efektow.

Dla realnych impulséw laserowych o niezerowej szerokosci czasowej, rowna-
nia Blocha [3.19] [3.20] nie sa rozwigzywalne analitycznie i musza by¢ obliczane
numerycznie. Niemniej jednak, w celu lepszego zilustrowania dziatania mo-
delu, ksztalt rezonansu mozna wyliczy¢ dla ultrakréotkich impulséw zadanych
deltami Diraca. W takim wypadku dla At = 0 réwnanie rozpisane w

pierwszym rzedzie natezenia wigzki pompujacej przyjmuje postac:

1 ! o2
f(w—w')

77+ (= w?)P

ﬁ/2 _ (w o w/)Z

77+ (= wP)P

4V

(3.21)

w

, gdzie 3' = 1/To+Wsin?(2) oraz w’ = wo—cos(61)V. Pierwszy czlon réwnania
jest funkcja Lorentza i ilustruje wspomniane efekty nieliniowe: zmiane energii
W', poszerzenia (' oraz nasycania rezonansu. Kazdy efekt ro$nie wraz z nate-
zeniem pola elektrycznego pompy proporcjonalnie do 6%. Jednoczesénie, drugi
czton o rosnacej intensywnosci jest asymetryczny wzgledem energii przejscia
ekscytonowego i odpowiada za pojawianie sie coraz wyrazniejszego minimum

na niskoenergetycznym zboczu rezonansu(Rys.[3.11[(a)).

Dla dodatnich czaséw At obserwowana dynamika zdominowana jest przez
procesy relaksacji ekscytonéw neutralnych. Znéw na podstawie symulacji z
Rys.[3.9] wyznaczone zostaly czas zycia ekscytonow neutralnych Ty = 1.7 ps
oraz ich rozpraszania miedzydolinowego t¢,,. = 114 fs. Wyznaczony czas zy-
cia zgodny jest z typowymi wartosciami w zakresie T;=1-10 ps, ktére mozna
znalez¢ w literaturze |25, 55, b6]. W szczegdélnosei zmiany T; w réznych he-
terostrukturach, gdzie monowarstwa otoczona jest ptatkami hBN sa w duzym

stopniu konsekwencjg efektu Purcella, w ktérym na radiacyjny czas rekom-
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Rozdzial 3. Dynamika ekscytonéw neutralnych badana przy pomocy
pomiaréw typu pompa-sonda.

binacji X wpltywa jego sprzezenie z modem tworzonej w ten sposob wneki
optycznej. Bardzo krotkie czasy t,. (<1 ps) byly takze obserwowane np. w
przypadku MoS, [57, 58], za$ szybka relaksacje spinowa jasnych ekscytonéw w
TMDs ttumaczy sie silnym oddzialywaniem wymiany elektron-dziura [12, 59,
60).

3.4 Podsumowanie

W rozdziale przedstawiono analize wptywu efektéw nieliniowych na odpowiedz
spektralng ekscytonow neutralnych w MoSe, wraz z badaniami dynamiki ich
ultraszybkiej relaksacji wykonanymi za pomocg rezonansowych pomiaréw typu
pompa-sonda. Wyznaczono site oddziatywan ekscyton-ekscyton, a zapropono-
wany model teoretyczny oparty o efekty pola lokalnego w pelni odtworzyt zto-
zong ewolucje spektralng badanego przejscia optycznego. Rowniez w oparciu
o przedstawione symulacje udato siec wyznaczy¢ charakterystyczne skale cza-
sowe zaniku populacji ekscytonéow z uwzglednieniem ich czasu zycia T; oraz

rozpraszania miedzydolinowego t,,..

10 T T T T 10000 g T T T T T
E f(x) = A,eX)+A,e0T) F T,=1.6£02ps o pLX
1 1000 Fit
R t,=150+40 fs S
©
> 100
= C
3 o [
S, = 10 ¢
e (N“ E
T,=1.7x1ps
1 " 1 N 1 |
0 1 2 -20 0 20 40
At (ps)

Rysunek 3.12: (a)Dynamika energii ekscytonu neutralnego w pomiarze pompa-
sonda wraz z dopasowang funkcjg dwuwyktadnicza. Ppym,=200 pW, Polaryza-
cja: O, O (b) Zanik luminescencji ekscytonu neutralnego zarejestrowany przy

uzyciu kamery smugowej wraz z dopasowang funkcja.

Warto podkresli¢, ze przytoczona metoda pola lokalnego jedynie fenome-

nologicznie uwzglednia efekty zmiany energii i poszerzenia rezonanséw eks-
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3.4. Podsumowanie

cytonowych, liniowo parametryzujac ich zalezno$é¢ od koncentracji nosnikow
za pomocy efektywnych statych Vi W we wzorze . O ile pozwala to na
dobre odwzorowanie nietrywialnych zmian spektralnych, takich jak efekt zabu-
rzonego zaniku precesji swobodnej lub asymetria przejsé¢ optycznych, z punktu
widzenia badan dynamiki ekscytonéw réownie owocnym podejsciem jest bez-
posrednia analiza zmian energii ekscytonu w funkcji czasu. Przyktadowo, na
Rys.[3.12(a) pokazano dynamike przesuniecia (blueshift) ekscytonu w pomia-
rze pompa-sonda, do ktérej dopasowang funkcje dwuwyktadnicza. Otrzymane
czasy charakterystyczne, z ktérych krétszy odpowiada za relaksacje miedzy-
dolinowa, a dtuzszy za czas zycia, pokrywaja si¢ z warto$ciami osiggnietymi
poprzez dopasowanie symulacji modelu pola lokalnego. Podobnie, czas zycia
ekscytonéw neutralnych dostepny jest w pomiarach zaniku luminescencji eks-
cytonéw wykonanych przy uzyciu kamery smugowej. Na Rys.[3.12(b) pokazano
przyktadowy pomiar zaniku PL ekscytonu neutralnego, z dopasowang funkcja
bedaca splotem wyktadniczego zaniku oraz funkcji gaussa okreslajacej funk-
cje aparaturows (rozdzielczo$é czasowa kamery smugowej). O ile skala cza-
sowa zmierzonej dynamiki jest na granicy dostepnej rozdzielczosci (o ~ 2ps),
pozwala to niezaleznie potwierdzi¢ wartosci otrzymane w pomiarach pompa-
sonda. W nastepnym rozdziale zamieszczono analogiczne poréwnania pomia-
row wykonanych dla prébek bramkowanych, charakteryzujacych sie nieco dtuz-

szym czasem zycia X.

W tym miejscu pozostaje otwarta kwestia czasu relaksacji ekscytonu na-
tadowanego, ktérego sygnatl nie jest obserwowany dla probki otoczonej war-
stwami hBN. Wobec tego pomiar jego dynamiki przeprowadzono dla monowar-
stwy MoSe, odlozonej bezposrednio na podloze krzemowe tak jak na Rys.[3.7
Sygnat luminescencji i odbicia ekscytonow wraz z obrazem optycznym oraz
schemat badanej struktury umieszczono na Rys.|3.13(a). Widoczna jest na nim

wyrazna linia ekscytonu natadowanego.

Na Rys.m(b,c) pokazano pomiary relaksacji ekscytonu natladowanego. W
uktadzie pompa-sonda mierzona byla zmiana absorpcji badanego stanu (b),
za$ na panelu (c) zamieszczono dynamike zaniku luminescencji CX zmierzona
przy pomocy kamery smugowej. W obydwu stosowanych metodach otrzymano
te samg warto$¢ Tox ~ 30 ps zgodng rowniez z doniesieniami literaturowymi,
w ktérych obserwowano czasy zycia rzedu kilkunastu/kilkudziesieciu ps |26,

61, [62).
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Rozdzial 3. Dynamika ekscytonéw neutralnych badana przy pomocy
pomiaréw typu pompa-sonda.
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Rysunek 3.13: (a) Widma luminescencji i odbicia ekscytonu neutralnego i na-
tadowanego zmierzone dla monowarstwy MoSey; odlozonej na podtozu SiOs.
Wstawka: Obraz optyczny oraz schemat struktury. (b) Zanik luminescencji
ekscytonu natadowanego zmierzony za pomoca kamery smugowej. (¢) Sygnat
odbicia réznicowego pompa-sonda zmierzony w energii ekscytonu natadowa-
nego. PPex=(Pump,,-Pump,ss)/Pump, s, gdzie Pump,,/ofy widmo odbicia
z odstonieta/zastonieta wigzka pompujaca.

Na tym etapie trudno stwierdzi¢, majac do dyspozycji tylko jedng kon-
centracje nosnikéow, jak doktadnie ich obecnos¢ wpltywa na dynamike stanow
eskcytonowych lub oddziatywania ekscyton-nosnik, czy X-CX. Aby doktadniej
zbadac te zagadnienia przeprowadzono dalsze badania, w ktérych metodami
pompa-sonda probkowano heterostruktury monowarstw MoSe, bramkowanych

elektrycznie.
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Rozdziat 4

Dynamika ekscytonow w
obecnosci swobodnych nosnikéw
badana przy pomocy pomiarow

typu pompa-sonda.

W ponizszym rozdziale przedstawiono badania dynamiki oraz oddziatywan
ekscytonéw i swobodnych nosnikéw tworzacych morze Fermiego w monowar-
stwie MoSe; przeprowadzone za pomoca rezonansowych pomiardéw pompa-
sonda. Wigkszg czes¢ prezentowanych wynikéw zawarto rowniez w publikacji
[63].

4.1 Wplyw nosniké6w na widma ekscytonowe
oraz charakterystyka pobudzania w pomia-

rach pompa-sonda.

Na Rys.[4.1] zamieszczono przetransformowane metoda opisana w rozdziale
3.2.2 widma odbicia ekscytonow wykonane na probcee z kontaktami elektrycz-

nymi nr 1 w funkcji napiecia na bramce.
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Rozdziat 4. Dynamika ekscytonéw w obecnosci swobodnych nosnikéw
badana przy pomocy pomiaréow typu pompa-sonda.

(a) (b) N, (1011 cm-Z)
0 10 20 30
T T

15 _ ————
g 1.0 hos 0L=(2.5iO.1)-10'13
B |
= E
22050 o x, ey,
10 k) (L ——-_
S\ (,—) 00 ..............
‘; L, I ] ' ] — .
8 - 10 -1
2 1660 In (0.65£0.05)-10
= >
£ 2 |
5 = 1650 i
© w I
[$]
[0}
% 1640 T L I L T I — T
z 30 |+ I p=(0.7:0.2)10"" ' +
S |
\GEi 20 [ -
=10 -
o L \ |1Vgatef _0'51\/ \
1600 1640 1680 2.5 0.0 2.5 5.0
Energia (meV) Vgate (V)

Rysunek 4.1: (a) Widma urojonej sktadowej podatnosci dielektrycznej ekscy-
tonéw w funkeji koncentracji elektronéw swobodnych. Przedruk za [63]. (b)
Zmiana sity oscylatora, energii i szerokosci ekscytonu neutralnego z rosnaca

koncentracjg nosnikow swobodnych wraz z wyznaczong zaleznoscia liniows.

Podobnie jak w przypadku analogicznego skanu umieszczonego w rozdziale
2. wida¢ na nim wptyw elektrostatycznie wyindukowanej populacji elektro-
néw na odpowiedz optyczng stanéw ekscytonowych. W przypadku ekscytonu
neutralnego obserwujemy w szczegdlnosci (i) malejaca site oscylatora oraz to-
warzyszacy temu rosnacy sygnal ekscytonu natadowanego, (ii) przesuniecie re-
zonansu do wyzszych energii oraz (iii) poszerzenie spektralne przejscia optycz-
nego.

Ekscyton natadowany poza wzrostem jego absorpcji wykazuje duzo sub-
telniejsze zmiany spektralne, niemniej jednak mozna zaobserwowaé delikatny
blueshift rezonansu przy wickszych napieciach bramki. W celu ilosciowej cha-
rakteryzacji oddziatywan ekscyton-nosnik wyznaczono w przyblizeniu liniowe
zaleznosci amplitudy (AAx(n.) = a-n.), energii (AEx(n.) = n-n.) oraz sze-
rokosci (Al'x(n.) = p - n.) ekscytonu neutralnego od koncentracji elektronéw

dopasowujac do widm funkcje lorentza. Analize przeprowadzono w zakresie
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4.2. Selektywne pobudzanie ekscytonu natadowanego

napie¢ od -0.5 do 5 V, poniewaz dla wyzszych napie¢ sygnal X byt zbyt staby
za sprawg transferu sity oscylatora do X~ (Rys.[4.1|(b)). Wartosci otrzymanych
parametréw wynosity: @ = (2.5 +0.1) - 1073 em?, n = (0.65 &+ 0.05) - 107!
meV-cm?, p = (0.7+0.2) - 107" meV-cm?.

Powyzsze] parametryzacji uzy-

E 1 :
wano analizujac rezonansowe po- O '
miary pompa-sonda. W eksperymen- = :
tach, spektrum wiazki pompujacej = 0 L 1630l meV
wyjsciowo obejmujacej zarowno X jak 1600 l 1650
i X~ bylo ograniczane za pomoca die- Energia (meV)

lekt h filtréow dolno- i gorno-
extrycznyc row domo- 1 gorho Rysunek 4.2: Przyktadowe Widmo eks-

przepustowych w celu selektywnego i o o ]
cytonéw X i X~ dla napiecia bramki

pobudzania danego stanu ekscytono-

wego X~ /X (Rys.[4.2).

Wiazka sondujaca nie byta dodat- krawedz absorpcji/transmisji stosowa-
kowo modyfikowana. nych filtrow spektralnych. Przedruk za
[63].

Vgate=3 V wraz z widmem wykorzysty-

wanego lasera. Przerywana linia okresla

4.2 Selektywne pobudzanie ekscytonu natado-

wanego

W pierwszej kolejnosci rozwazmy sytuacje, w ktorej selektywnie kreowane sa
ekscytony natadowane X~. Na Rys. zamieszczono widma ekscytonéw zare-
jestrowane dla At = 0 i réznych konfiguracji polaryzacji kotowych | co po-
zwolilo na na niezalezne prébkowanie dolin K*. Wybrane napiecie bramki
Vgate=1.6 V odpowiada wzglednie niewielkiej koncentracji elektronéw, przy
ktorej mozna obserwowaé opisane powyzej efekty zmian amplitudy, energii i

szerokosci rezonanséw ekscytonowych.
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Rozdziat 4. Dynamika ekscytonéw w obecnosci swobodnych nosnikéw
badana przy pomocy pomiaréw typu pompa-sonda.
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Rysunek 4.3: Widma absorpcji X oraz X~ przy rezonansowym pobudzaniu

X~ w zaleznosci od konfiguracji polaryzacji w koincydencji (At=0) oraz z

wylaczona wiazka pompujaca.Vee = 1.6 V, n, = 11.8-10" cm™2, koncentracja
wykreowanych X~ ny- ~ 210" cm~2. Przedruk za [63)].

W przypadku ekscytonu natado-
wanego jedyna widoczng zmiang jest
spadek jego sity oscylatora w tej sa-
mej dolinie, w ktérej wykreowana zo-
stata populacja X~. Efekt ten mozna
zinterpretowaé rozwazajac ekscyton
natadowany jako zwigzany kompleks
dwoéch elektronéw z przeciwnych do-
lin K* oraz jednej dziury w pobu-
dzanej dolinie K*. Fotokreacji ekscy-
tonu naladowanego w dolinie K* to-
warzyszy zwigzanie elektronu z do-
liny K= redukujac tym samym kon-
centracje dostepnych nosnikéow swo-
bodnych. Prowadzi to do mniejszej
absorpcji X~ w dolinie K+, ponie-
waz zalezy ona od dostepnej popula-

cji elektronéw w przeciwnej dolinie.

mm | zwigzane elektrony
I swobodne elektrony

Rysunek 4.4: Tlustracja efektu wy-
chwytu nosnikow swobodnych w doli-
nie K~ na skutek fotokreacji ekscyto-

néw natadowanych w dolinie K*. Prze-

druk za [63].

Jednoczesnie, koncentracja swobodnych elektronéw w dolinie Kt nie ulega
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4.2. Selektywne pobudzanie ekscytonu natadowanego

zmianie, wiec nie wpltywa to na absorpcje X~ w dolinie K™. Efekt ten zilustro-

wano na Rys.[4.4

Rozwazmy nastepnie zachowanie ekscytonu neutralnego w tej samej doli-
nie, w ktorej tworzona jest populacja X~. Widoczny jest wzrost intensywnosci
X, jak réwniez zmniejszenie energii rezonansu o ok. 1 meV, oraz zawezenie
spektralne. Znoéw mozna to wyttumaczy¢ rozwazajac efekt wigzania nosnikow
swobodnych z przeciwnej doliny. Ze wzgledu na ten sam stan podstawowy
uktadu X i X7, przy pobudzaniu fotonem o polaryzacji ¢* prawdopodobien-
stwo jego konwersji do danego stanu ekscytonowego zalezne jest, miedzy in-
nymi, od koncentracji dostepnych elektronéw w dolinie K~. Jest to przyczyna
efektu transferu sity oscylatora przy zwigkszaniu napiecia bramki, a takze thu-
maczy rosnacy sygnat X przy wigzaniu swobodnych nosnikéw z przeciwnej do-
liny. Prowadzi to takze do zredukowania efektéw wynikajgcych z oddzialywan
ekscytonu neutralnego z morzem Fermiego nosnikow swobodnych, a w szcze-
gblnosci zmniejszenia energii oraz zawezenia spektralnego. Podobne zjawiska
obserwowano réwniez dla standardowych systeméw domieszkowanych studni
kwantowych II-VT [64, 65].

Tak jak w przypadku ekscytonu natadowanego, w dolinie K~ ekscyton neu-
tralny nie wykazuje zmian energii, gdyz koncentracja no$nikow swobodnych
w dolinie K™ nie ulegla zmianie. Z tegoz powodu jedyny obserwowany efekt
jakim jest bardzo wyrazne poszerzenie rezonansu musi wynika¢ z oddziaty-
wan z nosnikami zwigzanymi, tworzacymi optycznie wykreowane ekscytony
natadowane. Jest to bezposrednia analogia do przytaczanego w poprzednim
rozdziale efektu przyspieszonej dekoherencji na skutek wzbudzenia pewnej po-
pulacji ekscytonéw (efekt EID), z ta réznica, ze w tym przypadku prowadzace
do poszerzenia rozpraszanie zachodzi pomiedzy stanami X i X~. Obserwacje
tegoz zjawiska znalez¢ mozna rowniez w literaturze w pracach ilustrujacych

koherentne sprzezenie pomiedzy tymi stanami [66, (67].

W celu dokltadniejszego zbadania skali mierzonych efektéw przeprowadzono
dalsze pomiary w funkcji mocy wiazki pompujacej i tym samym koncentracji
kreowanych ekscytonéw natadowanych. Na Rys.|4.5)(a) zamieszczono réznice w
sygnale ekscytonu neutralnego wynikajaca z selektywnej kreacji X~ w funkcji
mocy wigzki pompujacej. Wyraznie wida¢ na nim opisane efekty przesuniecia
energii (redshift) ekscytonu dla tak samo spolaryzowanych wiazek lasera oraz

jego poszerzenia w przeciwnym przypadku.
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Rozdziat 4. Dynamika ekscytonéw w obecnosci swobodnych nosnikéw
badana przy pomocy pomiaréw typu pompa-sonda.
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Rysunek 4.5: (a) Roéznica w absorpcji X przy selektywnym pobudzaniu X~
w funkcji mocy pobudzania dla réznych konfiguracji polaryzacji kotowych
(At = 0). Rysunek: Ilustracja wptywu obserwowanych efektéw na réznice w
absorpcji przejécia optycznego. (b) Zmiana energii, poszerzenia i sity oscylatora
ekscytonu neutralnego w funkeji mocy pobudzania/koncentracji wytworzonych

ekscytonéw natadowanych wraz z dopasowaniami funkcji liniowych. Przedruk

zZa .

[losciowa analize zmiany energii ekscytonu przeprowadzono postugujac sie
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4.2. Selektywne pobudzanie ekscytonu natadowanego

$nikéw w danej dolinie K* wzorem:

AEE

=n-nd (4.1)

Przy czym catkowita koncentracja elektronéw zawiera zaréwno wktad od po-

pulacji wyindukowanej przy pomocy napiecia bramki jak i jej zmiane na skutek

fotokreacji ekscytonéw natadowanych: nt = n;tate

Na podstawie dopasowania funk-
cji liniowej z Rys.[4.5(b) wyznaczono
n (0.8 & 0.3) - 107" meV cm?,

ktora mozna poréwnaé z wartoscig

otrzymang z analizy blueshiftu eks-
cytonu neutralnego w funkcji napie-
(1.3 +0.1) - 1071

meV cm? (w tym miejscu uwzgled-

cia bramki: n

niono jedynie nos$niki z pojedynczej
doliny stad dwukrotnie wieksza war-
tos¢ n niz zamieszczona w poprzed-
niej sekcji). Zgodnie z wczesniejsza
obserwacjg energia ekscytonu w prze-
ciwnej dolinie nie zmienia si¢ przy

kreacji ekscytonoéw natadowanych.

Obserwowana zbieznos¢ niezalez-
nie wyznaczonych parametréw
wzmacnia zaproponowang interpre-
tacje, aczkolwiek niewielkie réznice
moga wynika¢ z faktu, ze przy po-
miarach w funkcji napiecia bramki
mamy do czynienia jedynie ze swo-
bodnymi elektronami, zas przy foto-
kreacji ekscytonéw natadowanych, w
pasmie przewodnictwa znajduje sie
istotna populacja zwiazanych nosni-
kow. Niemniej jednak opisane przesu-
niecie energii ekscytonu neutralnego

wystepuje takze przy innych napie-

_nTt
Ny—.

n, (10" cm?)
05 10 15

@ LU
9 IUO'

2
(V)

1
1 3
Vgate

Rysunek 4.6: Parametr n wyznaczony
przy roéznych napieciach bramki. Skala
po prawej odpowiada wyznaczonemu

przesunieciu energii ekscytonu w zalez-

nosci od poziomu Fermiego (AEY =
nr - Ef), gdzie poziom Fermiego obli-
czono za pomocy wzoru okreslajacego

dwuwymiarowa gesto$¢ stanow w po-

Ne
ppos’

— masa elektronu,

jedynczym podpasmie: Ep
mem™
2mh?

0.84 — efektywna masa elek-

PDOS =

*

m

Me

tronu na podstawie [9]. Przedruk za
63].
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Rozdziat 4. Dynamika ekscytonéw w obecnosci swobodnych nosnikéw
badana przy pomocy pomiaréw typu pompa-sonda.

ciach bramki, gdzie obserwowane sg podobne wartosci n (Rys..

Na kolejnym wykresie z Rys.[4.5(b) przedstawiono analize zmiany szeroko-
sci ekscytonu w obydwu dolinach przy pobudzaniu X~. Dla tak samo spola-
ryzowanych wiagzek lasera obserwowane jest zawezenie linii rezonansu, ktére
wynosi Al'y = (=0.4 £0.1) - 107" meV em? - nx-, za$ w przeciwnej dolinie
ekscyton ulega poszerzeniu Al'x = (1.4+0.3)-107!" meV cm? - ny- co mozna
powiaza¢ z efektem EID na skutek oddziatywania z populacja ekscytonéw na-
tadowanych. Zgodnie z przyjeta interpretacja rezonans ekscytonu neutralnego
ulega zawezeniu/poszerzeniu w tej samej/przeciwnej dolinie, do tej, w ktorej
wytwarzane sg ekscytony natadowane, a efekt ten wystepuje takze przy innych
koncentracjach nosnikow swobodnych (Rys.|4.7)).

O ile jakosciowo zjawisko zaweze-
nia/poszerzenia szerokosci wystepuje n, (10" cm™?)

w odpowiednich konfiguracjach pola- 05 1.0 15

4} @ LU
@ VO |

W -
°&“‘O
W rezonansie zarOwno poszerzenia

CG-\
£
O
X
>
©
S
o ,h N
jednorodnego jak i niejednorodnego. AN .I
x L
Pierwsze z nich, zwigzane jest bezpo- S
» -2 F .\%I‘
> .
<} X
~
1

rozproszeniowe pochodzace od rosna- 4

ryzacyjnych w calym zbadanym za-
kresie napie¢, doktadniejsza analiza
obserwowanych zmian jest istotnie

utrudniona ze wzgledu na obecno$c¢

srednio z czasem dekoherencji ekscy-

tonu i wrazliwe jest na wszelkie efekty

2 8
V)

< 4k

cej koncentracji swobodnych no$ni- gate(
kéw, analogicznie jak miato to miej-

sce w tradycyjnych systemach studni  Rysunek 4.7: Zmiana szerokosci eks-
kwantowych [68]. Drugi wktad powo- cytonu neutralnego przy pobudzaniu
dowany jest niejednorodnosciami w ekscytonéw natadowanych dla réznych

otoczeniu dielektrycznym ekscytonu, koncentracji elektronéw. Przedruk za

i przez to rowniez moze zaleze¢ od ro-  [53].

snacej populacji elektronéw i poten-

cjalnego wptywu ekranowania. W dalszych rozdziatach poswigconych pomia-
rom mieszania czterech fal doktadnie zanalizowany zostat wptyw nosnikéw na
obydwa rodzaje poszerzenia. Niezaleznie od mikroskopowego Zrédta tych efek-

tow w naszym przypadku ekscyton neutralny ulega w przyblizeniu liniowemu

95



4.2. Selektywne pobudzanie ekscytonu natadowanego

poszerzeniu z rosnacg koncentracja elektronéw, a wyznaczony uprzednio pa-
rametr p = (0.7 £0.2) - 107" meV cm? zgodny jest co do rzedu wielkosci z

efektami wywotanymi kreacja ekscytonéw natadowanych.

Na ostatnim Rys.(b) przedstawiono zmiane sity oscylatora ekscytonu
neutralnego w funkcji mocy pobudzania, w szczegdlnosci z widocznym wzro-
stem sygnalu w przypadku zgodnych orientacji polaryzacji kotowych wigzek

lasera. Obserwowane zachowanie mozna opisa¢ nastepujacym wzorem:

AA% = —Ax(0) [a - nT + B(nk- +nx.)] (4.2)

Gdzie a, 3 sa efektywnymi parametrami opisujacymi zmiane sity oscylatora
ekscytonu neutralnego na skutek kolejno: zmiany koncentracji swobodnych no-
$nikéw oraz populacji wykreowanych ekscytonéw natadowanych. Rejestrowana
zmiana sity oscylatora jest wycechowana wartoscia Ax(0) odpowiadajaca ze-

rowej koncentracji elektronéow (np. dla Ve < —0.5 V).

Na podstawie liniowych dopasowan

wyznaczono « = (6.3+1.4)-107!3 cm?

n, (10" cm?)

oraz } = (2.84£0.6)-107"* cm?. W tym 10 15

miejscu otrzymany wynik mozna po- n ol (.x -

rownaé z uprzednio wyznaczong staty 12 e ° B -
_ ~13 2 : ]

a = (5.0£02)-107" cm® , gdzie o~

ponownie uwzgledniona zostata kon- % 8e ° y

@

centracja no$nikow w pojedynczej do- % ° e °?

linie. Analogicznie jak w przypadku % il 'O"a:.

efektéow zmiany energii i szerokodci, 5 t 9999, 09,4

wzrost sity oscylatora ekscytonu neu- \ =

tralnego przy tworzeniu X~ utrzymuje ak i

sie takze dla innych koncentracji elek- 1| ; 3

tronow (Rys.[4.8). Vo (V)

Widzimy wiec, ze odpowiedz spek-
tralng ekscytonu neutralnego na
optyczne wytworzenie pewnej popula-
cji ekscytonéw natadowanych w duzym
stopniu tlumaczy uwzglednienie pro-
cesu wigzania znajdujacych sie w sys-

temie swobodnych nosnikow oraz roz-

26

Rysunek 4.8: Zmiana sity oscyla-
tora ekscytonu neutralnego przy po-
budzaniu ekscytonow natadowanych
dla réznych koncentracji elektrondéw.
Przedruk za [63].



Rozdziat 4. Dynamika ekscytonéw w obecnosci swobodnych nosnikéw
badana przy pomocy pomiaréw typu pompa-sonda.

praszania X-X~. W celu dalszej weryfikacji tej interpretacji w nastepnym kroku
przeprowadzono czasowo-rozdzielcze pomiary pompa-sonda przy selektywnym

pobudzaniu ekscytonu natadowanego.

Pomiary rozdzielone w czasie przy selektywnym pobudzaniu X~

Na Rys.[4.9 przedstawiono zmiany w sitach oscylatora ekscytonu neutralnego i
natadowanego oraz zmiane energii ekscytonu neutralnego w pomiarze pompa-
sonda przy selektywnym pobudzaniu X~. Pomiar wykonano w obydwu konfigu-
racjach polaryzacji kotowych dla napiecia bramki V4. =1.6 V odpowiadajacej

koncentracji elektronéw n? = 11.8 - 10" cm™2.

I
c 11 41 @ BExp LU
><8 | @ Bxp LU
o 0.9 33::_ Sim LU
» ’ | Sim OO
I
d 10 ]
N I
><§ 0.8 .
06 | -
_ I
/‘\0 7]
x > i
w o - T
<é L
-1 | |
— TN I +
© T C = n
'g@ S 23 ] X-
E*gf 0F 3 Nx.
=22 2} E n,
w o T [ I I L L +
x n,

Rysunek 4.9: Dynamika zmian sity oscylatora przej$¢ X i X~ oraz energii eks-
cytonu neutralnego w pomiarze pompa-sonda przy selektywnym pobudzaniu
X~ w dwdch konfiguracjach polaryzacji. Napiecie bramki Vgq.=1.6 V. Linig
ciggly zaznaczono wyniki symulacji w oparciu o przyjety model rownan stanu.
Dolny obrazek: obliczona w symulacji koncentracja X~ oraz n.. Parametry sy-
mulacji: nx-(0) = 2- 10" em™2, (a; 3;v) = (7;3;1) - 1072 em?, n = 0.5- 1071

meV cm?. Przedruk za [63].
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4.2. Selektywne pobudzanie ekscytonu natadowanego

W koincydencji At = 0 obserwujemy przede wszystkim opisane juz efekty
wzrostu/spadku sily oscylatora X /X~ oraz redshift ekscytonu neutralnego przy
ko-spolaryzowanych wiazkach lasera. W badanej skali czasowej najwyrazniej-
szym efektem jest zanik roznicy pomiedzy parametrami wyznaczonymi przy
roznych konfiguracjach polaryzacji. W kazdym przypadku réznica ta zanika z
tym samym czasem charakterystycznym t,, = (2.7 £ 0.2) ps, sugerujac poje-
dynczy mechanizm odpowiedzialny za zmierzone zachowanie. W ramach przed-
stawionej interpretacji, gdzie zmiany spektralne przejs¢ ekscytonowych wyni-
kaja ze zmian w koncentracji nosnikoéw swobodnych, efekt ten spowodowany
jest ich relaksacja miedzydolinowa.

W celu dalszej analizy zmierzonej dynamiki postuzono sie modelem wy-
korzystujacym réwnania stanu, w ktorym niezaleznie uwzgledniono populacje
wykreowanych ekscytonow natadowanych oraz stowarzyszona z tym zmiane w
koncentracji nosnikow swobodnych. Zalezno$¢ energii i sity oscylatora ekscy-
tonu neutralnego od obliczonych gestos$ci ny- oraz n. opisywaly rownania

i [4.2] za$ site oscylatora X~ opisano nastepujacym réwnaniem:
A = Ax(0) [y n] (13

w ktorym wprowadzono efektywny parametr ~.

W modelu uwzgledniono dwa mechanizmy re-

laksacji:

e miedzydolinowa relaksacje elektronow z

czasem t,, = 2.7 ps

e zanik ekscytonu natadowanego z czasem
tx- = 40 ps niezaleznie wyznaczonym w e €
pomiarze zaniku luminescencji X~ wykona-
nym kamera smugowa(Rys.[4.11|(c). Rysunek 4.10: Schemat wy-

korzystanego modelu relak-

sacjl.

o8



Rozdziat 4. Dynamika ekscytonéw w obecnosci swobodnych nosnikéw
badana przy pomocy pomiaréw typu pompa-sonda.

W symulacjach postuzono sie nastepujacym uktadem réwnan stanu, kto-

rego ilustracje zamieszczono na Rys.[4.10]

dni, nt_
=0f (1) - == 4.4
dt Laser( ) tX* ( )
dn* nt—n> ni_
€ —_0F __(t)— = € X 4.5
dt Laser( ) Qtnr + tX— ( )

gdzie OF,,.,.(t) — profil czasowy intensywnogci pompy dany funkcja gaussa.

Wyniki symulacji zamieszczono na Rys.[4.9] gdzie widzimy wysoka zgod-

nos¢ z eksperymentem.

(b) n, (10"2 cm?)
0.6 1.7 238
6 Y Szybsza 1
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(%2} 4 L . .
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czas (ps) Vaate (V)

Rysunek 4.11: (a) Dynamika zmian energii ekscytonu w pomiarze pompa-sonda
przy selektywnym pobudzaniu X~ dla przyktadowych napie¢ bramki.(b) Wy-
znaczony czas relaksacji miedzydolinowej nosnikow w zaleznosci od koncentra-
cji swobodnych elektronéw.(c) Zanik luminescencji X~ zarejestrowany kamera
smugowa dla napiecia bramki 1 V z wyznaczonym czasem relaksacji. (d) Czas
relaksacji tx- w funkcji napiecia bramki. Moc pobudzania: 4 pW, dt. fali:
A = 600 nm, czest. repetycji lasera: 76 MHz. Rysunki pochodza z publikacji

(63).

Warto zwrocié uwage na fakt, ze relaksacja miedzydolinowa ekscytonu na-

tadowanego nie wptywa na koncentracje nosnikéw swobodnych, przez co moze

29



4.2. Selektywne pobudzanie ekscytonu natadowanego

zachodzi¢ w innej skali czasowej i nie zostata uwzgledniona w symulacji. Nie-
mniej jednak dysponujac metoda wyznaczenia czasu t,,, mozna w kolejnym
kroku sprawdzi¢ czy zalezy on od wyjsciowej koncentracji elektronéw. W tym
celu wykonano zostal analogiczny pomiar przy innych napieciach bramki.

Na Rys.(a,) pokazano ewolucje czasowa energii ekscytonu neutralnego
w pomiarze pompa-sonda przy kreacji X, gdzie wraz ze zwickszaniem napigcia
bramki przyspiesza miedzydolinowa relaksacja nosnikow. Otrzymane czasy t,,
pokazano na Rys.ﬂ(b). Wyznaczono je przy pomocy dopasowania funkcji
wyktadniczej do zaniku réznicy AEx dla przeciwnych dolin K*. Obserwujemy
istotne przyspieszenie ¢, od poczatkowej wartosci 6 ps przy koncentracji elek-
tronéw 102 cm =2, az do 0.7 ps zmierzonej dla n, = 2.5-10'? em—2. Jakoéciowo
proces ten jest do$¢ intuicyjny i ilustruje wplyw rosngcej koncentracji nosnikow
na wydajno$¢ proceséw rozpraszania, w szczegédlnosci do przeciwnej doliny.

Analizujac czasowy zanik luminescencji mozna z kolei wyznaczy¢ drugi z
rozwazanych mechanizméw relaksacji, mianowicie czas zycia X~. Jest to moz-
liwe ze wzgledu na jego relatywnie wolny zanik pozwalajacy na pomiar za

pomoca kamery smugowe;.

—~
QO
~

n, (10" cm?) (b)
0 2 4 6 8

-
n

—a—PL X" < 60

—
=
=

Zintegrowana intensywnos¢ A, (meV)

40

o
(3,1

20

L L L | -
0 5 10 15 0 5 10 15
Vgate (V) Vgate (V}

Czas zaniku radiacyjnego t'y. (ns)

Czas zaniku luminescencjit . (ps)

o

00 s | 4 1 " 1

o
o

Intensywnos$¢ luminescencji X ™ (j.u.)

Rysunek 4.12: (a) Poréwnanie czasu zaniku oraz intensywnosci luminescencji
X~ (b) Oszacowany czas radiacyjnego zaniku X~ oraz zintegrowana intensyw-
nos¢ absorpcji X7. Dla Vg > 5 V oszacowane wielkosci czasu radiacyjnego

sg rozbiezne z jego prawdziwg wartoscig, jest to granica stosowalnosci wzoru

[E0).

W pomiarach zaniku PL X~ probke pobudzano laserem impulsowym o
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Rozdziat 4. Dynamika ekscytonéw w obecnosci swobodnych nosnikéw
badana przy pomocy pomiaréw typu pompa-sonda.

mocy 4 W, dltugosci fali A = 600 nm i czestotliwosci repetycji 76 MHz. Wy-
niki przedstawiono na Rys.(c,d). Pokazuja one znaczne przyspieszenie tx-
przy zwigkszaniu koncentracji elektronéow. Poczatkowo dla ujemnych napieé
bramki wynosi on ok. 50 ps, a jego wartos¢ istotnie spada do ok. 20 ps dla
napie¢ w zakresie od 0 do 2.5 V odpowiadajacych wstepnemu zapetlianiu pa-
sma przewodnictwa. Przy dalszemu zwiekszaniu koncentracji elektronow tx-
przyspiesza do wartosci rzedu kilku ps przy napieciu 15 V.

W celu wyttumaczenia takiego zachowania rozwazmy osobno mechanizmy
zaniku na skutek rekombinacji promienistej oraz nieradiacyjnej ekscytonu na-

tadowanego. W takim wypadku efektywny czas zaniku luminescencji ¢ y- za-

. . . . r . . . . nr . 1 _ 1 1
lezy od czasu zaniku radiacyjnego t% _ i nieradiacyjnego ¢/ e + o
Ich stosunek jest w szczegdlnosci proporcjonalny do catkowitej intensywno-
s . . e . .
Sci luminescencji Ix- ~ = zamieszczonej na Rys.[4.12(a). Zaobserwowano,

.

ze maleje ona w bardzo podobnym stosunku do tx-, co wskazuje na domi-

nujacy wplyw rosnacej efektywnosci nieradiacyjnych kanatow zaniku X—. W
literaturze podobne zachowania byty obserwowane przy zwickszaniu tempe-
ratury, gdzie rosnaca delokalizacja trionu skutkowata wickszym prawdopodo-
biefistwem jego interakeji z centrami nieradiacyjnymi [69]. W prezentowanych
badaniach réwniez jest to najbardziej prawdopodobne wyjasnienie z tym, ze
za delokalizacje trionow odpowiedzialna jest rosngca koncentracja nosnikow.
Jest to w szczegdlnosci zgodne z analiza przeprowadzonych pomiaréw mie-
szania czterech fal zamieszczona w nastepnym rozdziale, w ktérej wykazano,
ze swobodne nos$niki ekranujg przestrzenne niejednorodnodci otoczenia dielek-

trycznego ekscytonow.

W tym miejscu mozna postawié¢ pytanie ile wynosi czas radiacyjny. Podob-
nie jak mialo to miejsce dla badan stanéw ekscytonowych w domieszkowanych
studniach kwantowych |16} |70] czas radiacyjny mozna oszacowaé na podstawie
nastepujacej formuty:

1 n?w? Ax-

- 4.6
tr 372c2h ne (4.6)
Gdzie w — czestotliwos$é, ¢ — predkosé swiatta, n — wspotezynnik zatama-
nia, n, — koncentracja noénikow, Ax- — spektralnie scatkowana absorpcja

ekscytonu natadowanego.

Na Rys.|4.12(b) zamieszczono zalezno$é oszacowanej na podstawie widm
odbicia Ax- od koncentracji no$nikéw. Na rysunku réwniez pokazano wy-

znaczony za pomoca wzoru ([4.6) czas radiacyjnego zaniku X~. W obliczenia
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4.3. Selektywne pobudzanie ekscytonu neutralnego

uwzgledniono wspotczynnik zatamania MoSe; n = 5. Widzimy, ze przy ma-
tej koncentracji nosnikow t% - =~ 360 ps jest ok. 5-krotnie dtuzszy od czasu
nieradiacyjnego (1/t% = 1/tx — 1/t =~ 1/70 ps) i pozostaje staly przy zwiek-
szaniu napiecia az do ok. 5 V. Bardzo interesujace jest, ze oszacowanie to
pokrywa sie z wartoSciami obserwowanymi dla prébek o bardzo matych kon-
centracjach defektéw rzedu 10'° em™2, w ktérych efektywny czas zaniku X~
wynosit setki ps, a % = 325440 ps [71]. Przy niewielkich napieciach bramki,
gdzie czas radiacyjny pozostaje staly, za silniejszg absorpcje X~ odpowiada ro-
snaca koncentracja dostepnych elektronow. Zachowanie to jest bardzo podobne
jak w przypadku domieszkowanych studni kwantowych [16]. W szczegdlnosei,
dla wiekszych koncentracji nosnikow, analogicznie jak mialo to miejsce dla
studni kwantowych obserwujemy pozorny wzrost czasu t%_, aczkolwiek nie
jest to bezposrednio zwigzane z prawdziwym czasem radiacyjnym odpowiada-
jacym luminescencji. Wzoér stosowalny jest w granicy niskich koncentracji
no$nikow, gdzie absorpcja i luminescencja zachodzi dla tych samych stanéw
ekscytonowych. Dla wigkszych napie¢ bramki absorpcja wymaga wzbudzenia
elektronéw na poziom Fermiego, zwigzany z wiekszym wektorem falowym, zas
w pomiarach luminescencji sygnat PL. moga emitowaé ekscytony z k0. Pew-
nym przejawem tej rozbieznosci jest réznica w energii ekscytonu natadowanego
w pomiarach luminescencji i odbicia dla napie¢ bramki > 5 V (Rys.[2.3(a,b)).

4.3 Selektywne pobudzanie ekscytonu neutral-

nego

Do tej pory analizujac odpowiedz optyczna linii ekscytonowych na rezonan-
sowe pobudzanie stanu X~ udato sie opisaé ich ewolucje czasowg w modelu
uwzgledniajacym wpltyw tworzenia natadowanych ekscytonéw na koncentracje
swobodnych no$nikéw. Réwniez dzieki pomiarom w funkeji napiecia bramki
wyznaczono wpltyw morza Fermiego elektronéw na przyspieszenie czasu relak-
sacji miedzydolinowej nosnikow oraz zaniku populacji X~. W kolejnym kroku,
w celu zbadania procesoéw relaksacji ekscytonu neutralnego przeprowadzono
eksperymenty przy jego selektywnym pobudzaniu.

Na Rys.[4.13 zamieszczono widma ekscytonowe zmierzone w eksperymencie
z selektywnym pobudzaniem X w czasie koincydencji At = 0. Napiecie bramki

ustalono na 1.6 V, tak jak na Rys.[4.9
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Rozdziat 4. Dynamika ekscytonéw w obecnosci swobodnych nosnikéw
badana przy pomocy pomiaréw typu pompa-sonda.
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Rysunek 4.13: Widma absorpcji X oraz X~ dla At=0 przy rezonansowym po-

budzaniu X w zalezno$ci od konfiguracji polaryzacji kotowych oraz z wytaczong

wiazka pompujaca. Vyae = 1.6 V, n, = 11.8 - 10! ecm™2. Przedruk za [63].

W przypadku ekscytonu neutralnego mozemy zaobserwowac¢ podobne efekty
jak miato to miejsce przy eksperymentach pompa-sonda na probce niebram-
kowanej: (i) spadek intensywnosci rezonanséw oraz (ii) ich niewielki blueshift,
rzedu 1 meV. Oprécez tego dla ekscytonu natadowanego obserwujemy ostabie-
nie intensywnos$ci i poszerzenie na skutek zjawiska EID. Tym razem efekt ten
dziata "w druga strone”, gdzie poszerzenie X~ wynika z oddzialywania z po-
pulacja wytworzonych ekscytonéw neutralnych. W tej konfiguracji pobudzania
duzo wiecej informacji przychodzi z analizg ewolucji czasowej widm.

Na Rys.[4.14] przedstawiono dynamike sit oscylatora X, X~ oraz energii X w
pomiarze pompa-sonda, przy Vye.e = 1.6 V. W pierwszej ps ewolucji rejestru-
jemy szereg skorelowanych ze soba efektow: (i) wzrost sity oscylatora ekscytonu
neutralnego po jego wstepnym nasyceniu, (ii) istotny spadek sygnatu ekscy-
tonu natadowanego oraz (iii) zmiane energii ekscytonu neutralnego z poczatko-
wego blueshiftu do wyraznego przesuniecia do nizszych energii. Zachowanie to
odpowiada omoéwionym uprzednio efektom wynikajacym z fotokreacji ekscy-
tonéw natadowanych. W istocie, podobnie jak w przypadku innych doniesien
literaturowych [72], wynik ten jest charakterystyczny dla procesu relaksacji X
poprzez formacje ekscytonu natadowanego. W dalszej kolejnosci obserwujemy
zanik réznic widocznych przy réznych konfiguracja polaryzacji z tym samym

czasem charakterystycznym t,, = (2.7 £ 0.2) ps.
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4.3. Selektywne pobudzanie ekscytonu neutralnego

Mozemy wobec tego powiedzie¢, ze zmierzona dynamika jest dwuetapo-
wym procesem, gdzie, na poczatku, wytworzone optycznie ekscytony neutralne
formuja ekscytony natadowane poprzez wychwyt nosnikow swobodnych. Na-
stepnie, analogicznie jak przy bezposredniej kreacji X, zachodzi relaksacja

miedzydolinowa swobodnych elektronéw.
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Rysunek 4.14: Dynamika zmian sily oscylatora przejs¢ X i X~ oraz energii
ekscytonu neutralnego w pomiarze pompa-sonda przy selektywnym pobudza-
niu X w dwoéch konfiguracjach polaryzacji, Vgyqe=1.6 V. Linia ciggta: wyniki
symulacji. Dolny obrazek: obliczona w symulacji koncentracja X, X~ oraz n..
Parametry symulacji: nx = 7-10 em =2, (o; 8%;7; 85 7) = (7;3.5;1;0.1)-10713
em?, n=0.5-10"" meV cm?, ¢ =0.01-107" cm?, H = 1.3-107'2 meV cm?,
(tx;trr;tX) = (0.8;1.2;0.1) ps. Przedruk za [63].

Nalezy tu skomentowaé proces relaksacji miedzydolinowej ekscytonu neu-
tralnego, ktéry obserwowany byl takze przy pomiarach prébki niebramkowa-
nej. Jego krotki czas charakterystyczny tX ~ 100—200 fs, powoduje efektywna
depolaryzacje nawet w trakcie trwania impulsu. Ttumaczy to w szczegdlnosci

blueshift ekscytonu neutralnego widoczny w przeciwnej K-dolinie, jak réwniez
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Rozdziat 4. Dynamika ekscytonéw w obecnosci swobodnych nosnikéw
badana przy pomocy pomiaréw typu pompa-sonda.

mniejszy stopien polaryzacji swobodnych no$nikow.
Wobec tego, doktadna analiza zmierzonej dynamiki wymaga wprowadzenia

modelu uwzgledniajacego szereg mechanizmow relaksacyjnych:

e Relaksacje miedzydolinowa ekscytonéw neutralnych ¢

Formacje trionu trp

Czas rekombinacji ekscytonéw neutralnych tx

Zanik ekscytonéw natadowanych tx- = 40 ps

Relaksacje miedzydolinowa swobodnych nosnikéw ¢, = 2.7 ps

O, 4N
AX(T+/?L;\XO'_
70T N T AN
[ \trr trrl \
P mTE—
I LB -

Rysunek 4.15: Schemat modelu relaksacji zastosowanego przy analizie pomia-

row z selektywnym pobudzaniem ekscytonu neutralnego.

W symulacjach wykorzystano nastepujacy uktad réwnan stanu, ktorego

schemat zamieszczono na Rys.|4.15|

dt— heser 2nX tx trp ‘
d i, + :|:7
Mx- _ x _ Mx- (4.8)
dt trp txo
dn* nf—n¥ nt ni_
e — _ e ~ e X 4 TX- (4.9)
dt 2ty lrr  Tx-

Uwzgledniono w nim w szczegdlnosci koncentracje tworzonych ekscytonéw neu-

tralnych ny. Otrzymang dynamike koncentracji zamieszczono na Rys.[4.14]
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4.3. Selektywne pobudzanie ekscytonu neutralnego

Zalezno$é eksperymentalnie wyznaczonych parametrow od koncentracji ekscy-

tonow i swobodnych no$nikéw opisano nastepujacymi wzorami:

AAx = —C-nx — Ax(0)[a - nf + 6% (nk- +ny-)] (4.10)
AAT = Ax(0)[y -nd = 5% (n} +ny)] (4.11)
AEY = H -n% +n-nf (4.12)

Jedynymi réznicami wzgledem wezesniejszych réwnan i sg dodatkowe
cztony opisujace wpltyw ekscytonow neutralnych: ( — nasycanie sity osc. X,
X" — efekt EID ekscytonu natadowanego, H = (0.9 £ 0.7) - 1072 meV cm?
— sita oddziatywania X-X wyznaczona w poprzednim rozdziale. Ponownie na
Rys.[4.14) obserwujemy bardzo wysoka zgodnos$é¢ symulacji z eksperymentem.
W szczegolnosei na podstawie dopasowan wyznaczy¢ mozna skale czasowe réz-
nych procesow relaksacji ekscytonu neutralnego: tx = 0.8 ps, trp = 1.2 ps,
tX = 0.1 ps. Zmierzony czas formacji X~ bliski jest wartosci ~ 2 ps otrzyma-
nej w probkach bez kontroli koncentracji nosnikéw [72], za$ czas rekombinacji
X jest jednak istotnie krotszy niz wartos¢ zmierzona dla prébki niebramkowa-
nej (tx ~ 1.6 ps). Réznica jest nawet wicksza jesli przeprowadzi¢ analogiczny
pomiar na probce bramkowanej przy napieciu odpowiadajgcemu neutralnemu

rezimowi natadowania.

Na Rys.[4.16 przedstawiono pomiary zaniku fotoluminescencji linii X wyko-
nane kamerg smugowa, a takze dynamike zmian energii linii X zmierzona me-
toda pompa-sonda przy napieciu bramki < 0.5 V. Pomiar zaniku PL wykonano
w tej samej konfiguracji pobudzania co na Rys.[£.11] Do profilu czasowego PL
dopasowano splot funkcji gaussa okreslajacej rozdzielczos$¢ czasowq urzadzenia
(0y = 2ps) oraz zanik dwuwykladniczy. Jego szybsza sktadowa wyznacza czas
zycia ekscytonu neutralnego tx=6 ps, zas dlugoczasowy ”ogon”pochodzi od
innych proceséw relaksacyjnych, mogacych zawiera¢ wktad od ciemnych lub
zlokalizowanych stanow ekscytonowych. Czas zycia X jest zgodny z wartoscig
otrzymana poprzez analize dynamiki Ex w pomiarze pompa-sonda, w ktorej to
dtuzsza sktadowa zaniku zwiazana jest z procesem rekombinacji X. Widzimy
wobec tego znaczne przyspieszenie relaksacji ekscytonu neutralnego pod wpty-
wem obecno$ci morza Fermiego elektronéw. W celu doktadnego wyznaczenia
tej zaleznosci wykonano pomiary pompa-sonda przy selektywnym pobudzaniu

X dla réznych napieé¢ bramki.
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Rozdziat 4. Dynamika ekscytonéw w obecnosci swobodnych nosnikéw
badana przy pomocy pomiaréw typu pompa-sonda.
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Rysunek 4.16: Pomiar zaniku ekscytonu neutralnego zmierzony za pomoca

kamery smugowej oraz w eksperymencie pompa-sonda w rezimie neutralnym

probki (Ve < —0.5 V). Przedruk za .

Przy zwiekszaniu napiecia ro$nie efektywnosé relaksacji ekscytonu neutral-

nego. W uwzglednianym modelu jest ona ztozeniem procesu rekombinacji X

oraz formacji X~ z czasem ﬁ = i + ﬁ Zachowanie to dobrze ilustruje, np.
€

coraz szybsze narastanie redshiftu przedstawione na Rys.|4.17|(a).
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Rysunek 4.17: (a) Unormowane zmiany energii ekscytonu w pomiarach pompa-
sonda dla wybranych napie¢ bramki. (b) Wyznaczone czasy relaksacji ekscy-

tonu neutralnego w funkeji koncentracji elektronéw. Przedruk za [63].
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4.3. Selektywne pobudzanie ekscytonu neutralnego

Dopasowanie funkcji wyktadniczej pozwala wyznaczy¢ wartosci ters za-
mieszczone na Rys.ﬂ(b). Przy zwiekszaniu koncentracji elektronéow do n, ~
2.5-10" ¢cm™? zaobserwowano skrécenie ¢, nawet o dwa rzedu wielkosei az do
~ 130 fs. Na podstawie dopasowan analogicznych symulacji jak na Rys.|[4.14
i wyznaczonych w ten sposob wartosci tx,trr widaé takze, ze za skrocenie
czasu zycia X w duzym stopniu odpowiada rosnaca efektywnos$¢ formowania
X~. Jakosciowo jest to wzglednie intuicyjny wynik biorac pod uwage rosnaca

dostepnosé swobodnych elektronéow.
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Rozdziat 4. Dynamika ekscytonéw w obecnosci swobodnych nosnikéw
badana przy pomocy pomiaréw typu pompa-sonda.

4.4 Rezim gazu dziurowego.

Dotychczasowe wyniki poswiecone byly jedynie sytuacji, w ktérej w probce
wystepuje pewna koncentracja swobodnych elektronéw, co odpowiada dodat-
nim napieciom bramki. Byto to w gtéwnej mierze uwarunkowane charaktery-
styka probki, w ktorej jedynie rezim ujemnie natadowany wykazywat stabilne
napiecie graniczne zwigzane z zapelianiem podpasm MoSe,, co umozliwiato

rzetelne oszacowanie koncentracji nosnikow.
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Rysunek 4.18: (a) Skany elektryczne luminescencji probki dla dwéch mocy po-
budzania laserem impulsowym A = 700 nm o czestosci repetycji 76 MHz. (b)
Intensywnos¢ PL ekscytonu neutralnego w funkcji napigcia bramki w zalezno-
Sci od mocy pobudzania. Bialg linig przerywang oznaczono obszar integracji
sygnatu narysowany w panelu (c). (¢) Wyznaczone napiecia graniczne bramki
przy przejsciu do rezimu gazu dziurowego w funkcji mocy pobudzania dla la-

sera impulsowego A = 700 nm i lasera pracy ciagtej A = 500 nm.

W szczegdlnosci na Rys.M(a) pokazano przyktadowe skany elektryczne
luminescencji probki przy pobudzaniu laserem impulsowym (A = 700nm, cze-
sto$é repetycji: 76 MHz), gdzie widaé silng zalezno$é tego napiecia od mocy

pobudzania.
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4.5. Podsumowanie

Efekt ten, jak pokazano na Rys.@(b,c) wystepuje niezaleznie od ener-
gii czy charakteru lasera pobudzajacego. Jest on takze widoczny przy pomia-
rach odbiciowych pompa-sonda, w ktorych energia wiazek laserowych odpo-
wiada energii ekscytonéw. W eksperymentach nie zaobserwowano zalezno$ci
efektu od separacji czasowej pomiedzy impulsami, co sugeruje dtugi czas zy-
cia t > 12 ns stanéw defektowych, ktorych optyczne pobudzanie odpowiada
prawdopodobnie za rejestrowane przesuniecia. Zaobserwowano takze histereze
napiecia granicznego (rzedu 1 V) w zaleznosci od ”kierunku”zmian napiecia
podczas skanéw elektrycznych przy pomiarach PL. Ze wzgledu na przedsta-

wione trudnosci nie prowadzono dalszych badan w rezimie gazu dziurowego.

4.5 Podsumowanie

W rozdziale zawarto kompleksowe badania oddziatywan systemu ekscytonéw
w pojedynczej warstwie MoSe; w obecnosci morza Fermiego no$nikéw. Za
pomocg pomiarow odbicia oraz eksperymentow pompa-sonda przy selektyw-
nym pobudzaniu X i X~ wyznaczono parametry okreslajace site¢ oddzialywan
ekscyton-nosnik i towarzyszace im zmiany w odpowiedzi optycznej rezonan-
sow ekscytonowych. Postugujac si¢ zaproponowanym modelem uwzgledniaja-
cym szereg mechanizméw zaniku ekscytonéw udato sie doktadnie opisaé¢ ich
dynamike oraz wpltyw morza Fermiego elektronéow na czasy zycia i relaksacji
miedzydolinowej badanych stanow.

Rozumiejac juz w jaki sposoéb rosngca koncentracja no$nikéw swobodnych
wplywa na czasows ewolucje populacji ekscytonéw mozna postawié¢ pytanie
o analogiczne efekty zwiazane z zanikiem koherencji. O ile do pewnego stop-
nia informacje na ten temat mozna otrzymac analizujac spektralng szerokosé
rezonanséw, bardziej bezposrednig metoda sa pomiary umozliwiajace nieza-
lezne wyznaczenie poszerzenia jednorodnego oraz niejednorodnego, np. ekspe-

rymenty mieszania czterech fal.
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Rozdziat 5

Dynamika koherencji i populacji

ekscytonéw w obecnosci
swobodnych nosnikéw badana

metodg mieszania czterech fal.

W ponizszym rozdziale przestawiono badania wptywu swobodnych nosnikéw
na dynamike populacji i koherencji ekscytonow w warstwie MoSe, prowadzone
za pomoca pomiaréw mieszania czterech fal (ang. Four- Wave-Mizing, FWM).
Technika ta umozliwia w szczegdlnosci niezalezne wyznaczenie poszerzenia jed-

norodnego i niejednorodnego badanych przejsé¢ ekscytonowych.

Poszerzenie jednorodne zwigzane jest bezposrednio z czasem dekoherencji
T, wedlug wzoru: v = %’, gdzie v — szerokos¢ potdéwkowa linii spektralnej za-
dana funkcjg Lorentza. Czas T5 jest fundamentalnie ograniczony ze wzgledu na
czas zycia T danego stanu kwantowego: T, < 277, przy czym moze by¢ krotszy
za sprawg dodatkowych mechanizméw utraty koherencji. Sa to w szczegdlno-
Sci procesy rozpraszania elastycznego, ktore nie powoduja zaniku populacji i
nie wptywaja przez to na czas zycia. Procesy te indukuja tak zwana czysta
dekoherencje (ang. pure dephasing). Jesli réwnosé Ty, = 2717 jest speiiona
mamy do czynienia z dekoherencja ograniczona ze wzgledu na czas zycia (ang.
lifetime-limited dephasing).

W ciele stalym nie mozna zwykle pomina¢ wplywu otoczenia na szerokosé
linii optycznej. Probkujac optycznie pewien obszar struktury, przestrzenny nie-

porzadek powodowaé¢ moze rézne energie badanego stanu kwantowego w roz-
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5.1. Uktad doswiadczalny i wstepna charakteryzacja

nych miejscach probki. Jego odpowiedz optyczna w takiej sytuacji wykazuje do-
datkowe poszerzenie, najczesciej zadane rozktadem Gaussa o danej szerokosci
o, zwane poszerzeniem niejednorodnym. Wtedy szeroko$é¢ potéowkowa posze-
rzenia niejednorodnego FWHM,,0m = 24/2in(2)o. W rozdziale dodatkowym
przedstawiono jak obecnos¢ takiego poszerzenia wplywa na szybszy efektywny
zaniki koherencji. Pomiarem pozwalajacym na wyznaczenie T, w obecnosci ta-
kiego poszerzenia sa eksperymenty echa fotonowego, stanowigce bezposrednia
analogie do pomiaréw echa spinowego w rezonansie magnetycznym [73].
Przedstawione w rozdziale pomiary mieszania czterech fal przeprowadzono
podczas stazu badawczego przy wspotpracy z dr hab. Jackiem Kasprzakiem
w jego laboratorium w instytucie Néela w Grenoble we Francji. Analize teore-
tyczng uwzgledniajaca wplyw pola lokalnego na zaobserwowane zjawiska wy-
konali dr Thilo Hahn oraz dr Daniel Wigger. Wigkszo$¢ wynikéw jest réwniez

zawarta w publikacji [74].

5.1 Uklad doswiadczalny i wstepna charakte-

ryzacja

W eksperymentach badano probke bramkowana nr 2 opisang w rozdziale 2.,
ktora umieszczona byta w kriostacie przeptywowym schtodzonym do tempe-
ratury T=8 K. Wykorzystywano wykonany przez dr Jacka Kasprzaka uktad
do$wiadczalny do pomiaréw mieszania czterech fal, ktérego schemat przedsta-
wiono na Rys[5.1f(a), i ktérego dokladny opis jest réwniez dostepny w [75].
Umozliwia on prowadzenie pomiaréw heterodynowej interferometrii spektral-
nej. Podstawy tej techniki zostaly opisane w rozdziale dodatkowym, za$ bar-
dziej szczegbtowe rozwazania sa dostepne przykladowo w [76]. Pomiary pro-
wadzono w konfiguracji czterech wigzek lasera impulsowego generujacego ul-
traszybkie impulsy o szerokosci czasowej ~ 150 fs. Jedna z nich byta wiazka
referencyjng, za$ w pozostatych trzech €; 23 generowano przesuniecie w cze-
stotliwosci za pomoca modulatoréw akustooptycznych (AOM) pracujacych z
modulacjg o czestotliwosciach w; = 80,ws = 79,w3 = 80.77 MHz. Wiazki
kierowano na prébke przez obiektyw mikroskopowy (NA=0.65), przy czym
plamka ogniskowa wigzki referencyjnej przesunieta byta wzgledem pozosta-
tych trzech i znajdowala si¢ poza monowarstwa MoSe, (Rys. p.1|(b)). Nastep-

nie odbite od probki wigzki €193 oraz €,.; kierowano na detekcyjny AOM,
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Rozdziat 5. Dynamika koherencji i populacji ekscytonéw w obecnosci
swobodnych no$nikéw badana metodg mieszania czterech fal.

pracujacy z czestotliwo$cia wp = wy + w3 — wy, a nastepnie rejestrowano je
na kamerze CCD w spektrometrze. Dla odpowiedniej konfiguracji wiazek (do-
datek) na CCD mierzony jest interferogram odfiltrowanego sygnatlu FWM z
wiazka referencyjna, z ktorego otrzymuje si¢ widmo sygnatu mieszania czte-
rech fal. Przesunig¢cie w czasie pomiedzy wigzkami 7123, konieczne przy po-
miarach czasowo-rozdzielczych, kontrolowano przy uzyciu linii opdzniajacych.
W prowadzonych pomiarach moc wiazek byta ustalona na poziomie 0.3 pW, co

odpowiadalo niewielkiej koncentracji kreowanych ekscytonéw rzedu 10*%cm=2.
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Rysunek 5.1: (a) Schemat wykorzystywanego uktadu FWM wraz z ilustracja
przesuniecia impulséw w czasie. Przedruk za (b) Obraz optyczny prébki
bramkowanej nr 2 z zaznaczona pozycja wiazek lasera w pomiarach FWM. (c)
Mapa zintegrowanej czasowo amplitudy sygnatu FWM zmierzonej na prébce.
(b-c) Przedruk za [74].

Pozwolito to w szczegdlnosci uniknaé wpltywu populacji tworzonych ekscy-

tonow na skrécenie Th w procesach dekoherencji indukowanej pobudzaniem
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5.1. Uktad doswiadczalny i wstepna charakteryzacja

(ang. FExcitation-Induced Dephasing, EID) |28, |49]. W pierwszej kolejnosci
przeprowadzono pomiary charakteryzacyjne badanej préobki nr 2 w konfigu-

racji echa fotonowego z ustalonym 75 = 1.2 ps i 73 &~ 0.

Na Rys.[p.2| przedstawiono konfi-

guracje czasowg stosowanych impul- FWM g mp. ~eXp(-21,,/T>)
sow laserowych, ktora pozwala na
e e & 2.8
przeprowadzenie pomiaréw echa fo- ~1/6
. koherencja P o) P

tonowego. W tego typu doswiadcze- -

. | . Tp =
niach amplituda rejestrowanego sy- TN
gnalu mieszania czterech fal zanika time

WIaZ 7 TOShACym przesunieeiom Ti Rysunek 5.2: Schemat konfiguracji po-
z czasem charakterystycznym zalez- . .

budzania w pomiarach echa fotono-
nym od T5. Prowadzac pomiary funk-

P . ,  wego.

cji opdznienia 712 mozna wyznaczy¢
T,. Eksperyment ten pozwala takze na wyznaczenie spektralnego poszerzenia
niejednorodnego o, poniewaz szeroko$¢ czasowa echa fotonowego o; jest do
niego odwrotnie proporcjonalna (o = (%) Doktadniejszy opis eksperymentu
echa fotonowego zamieszczono w rozdziale dodatkowym. Energia lasera byta
ustawiona w rezonansie z ekscytonem neutralnym, a napigcie bramki Vg =
—0.5 V odpowiadato neutralnemu rezimowi natadowania. Na Rys.(c) po-
kazano mape zintegrowanej w czasie amplitudy FWM, na ktorej obserwu-
jemy wyrazny sygnat ekscytonu neutralnego w catym obrebie monowarstwy. W
szczegblnosci zaobserwowano wyrazne roznice w mierzonej intensywnosci wyni-
kajace ze zmieniajacego sie potozenia wiazki referencyjnej, np. w gornym obsza-
rze, gdzie wigzka referencyjna wychodzita poza gorng warstwe hBN lub padata
bezposrednio na jeden z kontaktéw elektrycznych generujac oznaczony czar-
nym kolorem artefakt. Przyktadowe widmo ekscytonu zmierzone w punkcie p;
pokazano na Rys.(a), z ktoérego otrzymano potdéwkowsq szerokos¢ spektralng
FWHM=2,/2In(2)cs = 4.6 meV. Na Rys.(b) pokazano z kolei zarejestro-
wany sygnat FWM w funkcji czasu. Widzimy na nim wyrazne echo fotonowe
pochodzace od ekscytonu neutralnego pojawiajacy sie w czasie t=715=1.2 ps.
Jego ewolucja dla dodatnich czaséw t,715 jest bezposrednio zwigzana z posze-
rzeniem niejednorodnym o szerokosci potéwkowej FWHMyhom = 24/2 In(2) oy
oraz jednorodnym (v = hf3) zgodnie z nastepujacym wzorem:

’pFWM(t, 7-12)| ~ te*ﬁ(an)*%Uf(t*nz)?‘ (5.1)
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swobodnych no$nikéw badana metodg mieszania czterech fal.

Warto zauwazy¢, ze opis ten rézni sie od najprostszego przypadku modelu
dwupoziomego, ktéry przedstawiono w dodatku. Zawiera on liniows zaleznosé
od czasu, ktora pochodzi od uwzgledniania w optycznych rownaniach Blocha

wplywu pola lokalnego wynikajacego z oddziatywan ekscyton-ekscyton [77].
Na Rys.[5.3(b) pokazano przyktadowe dopasowanie funkcji (5.1)) wraz z wy-

znaczong szerokoscig czasowa o, = 2.7 ps, z ktorej obliczono potéwkows sze-
roko$¢ poszerzenia niejednorodnego 4.2 meV w punkcie p;. Poréwnujac otrzy-
mane wartosci mozna stwierdzi¢ dominujacy wptyw poszerzenia niejednorod-
nego na widmo ekscytonu w badanej probce. Zasadniczo mozliwe jest w tym
momencie réwniez obliczenie poszerzenie jednorodnego v ~ 0.4 meV jednak
jest to procedura tozsama z wyznaczaniem czasu zaniku wyktadniczego tylko
z jednego punktu pomiarowego, wobec czego w dalszych etapach parametr ten

wyznaczano mierzac zanik sygnatu w funkcji 5.

(@)

(b)

—_

=T 4 T T T _ T T T T T

é 1 widmo ekscytonu 2 echo fotonowe

§ 4.6 meV FWHM= s [27ps_ FWHMinhom=

| ’2\/‘2]”{'2}0,‘ 1 E 2\/2In(2)hao,

3 ’ ©
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Rysunek 5.3: (a) Widmo FWM ekscytonu neutralnego zarejestrowane w punk-
cie p;. (b) Czasowa ewolucja sygnalu FWM ekscytonu neutralnego z widocz-

nym efektem echa fotonowego zarejestrowana w punkcie p;.

Wykonanie takiego pomiaru dla kazdego punktu probki bytoby bardzo cza-
sochtonne, wiec w tym miejscu przeprowadzono jedynie statystyczng analize
zmierzonej energii ekscytonu, jego szerokosci spektralnej oraz poszerzenia nie-
jednorodnego. Wyniki pokazano na Rys.[5.4] Podobnie jak w przypadku prébki
niebramkowanej zaobserwowano fluktuacje energii i szerokosci ekscytonu. Za-
kres zmian energii wynosit ok. 1635-1645 meV, a szerokosci ok. 3-5 meV, ale nie
byto wida¢ pomiedzy nimi wyraznej korelacji. Zmierzono réwniez podobne war-
tosci poszerzenia niejednorodnego, ktore z kolei wykazywalty niemal catkowita
zgodno$¢ z szerokoscia spektralna (Rys.(d)) Znow pokazuje to dominujacy

wptyw niejednorodnosci w pelnym obszarze probki.
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Rysunek 5.4: Statystyka energii(a), szerokosci spektralnej (b) oraz poszerzenia
niejednorodnego (c) ekscytonu neutralnego na prébee. (d) Statystyka korela-

cji szerokosci spektralnej oraz poszerzenia niejednorodnego ekscytonu neutral-
nego. Przedruk za [74].

W kolejnych pomiarach wybrany zostal reprezentatywny punkt na probce
jak na Rys.b), ktory wykazywal relatywnie niewielka wartos¢ poszerzenia

niejednorodnego.
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Rozdziat 5. Dynamika koherencji i populacji ekscytonéw w obecnosci
swobodnych no$nikéw badana metodg mieszania czterech fal.

5.2 Pomiary dekoherencji ekscytonéw w funk-

cji koncentracji nosnikéow

Na Rys.(a) pokazano sygnal mieszania czterech fal ekscytonu neutralnego
otrzymany w pomiarze echa fotonowego, gdzie skanowano opdznienie 15, przy
koincydencji wiazek €25 (193 = 0) i dla napiecia odpowiadajacego neutralnemu

rezimowi natadowania Vg = 0.25 V.

FWM ampl. 1
OR ' '
X

) exp.
ol
1y
2
% o |
£04---48
*N 1
Ne) -
Q 1
o I

0

czas t (ps)

Rysunek 5.5: (a) Sygnal FWM ekscytonu neutralnego w funkcji czasu oraz
przesuniecia 715 dla napiecia bramki 0.25 V. (b) Dopasowana symulacja w
oparciu o model pola lokalnego z wyznaczonymi wartosciami poszerzenia jed-

norodnego i niejednorodnego. Przedruk za .

Zaobserwowana dynamika wskazuje na poréwnywalne wartosci poszerzenia
jednorodnego i niejednorodnego. Przejawia sie to poprzez obecno$¢ w sygnale
zar6wno zaniku precesji swobodnej (ang. Free Induction Decay, FID) jak i echa
fotonowego . Charakterystyczna cechg sygnatu FID jest jego pojawianie sie
od samego poczatku mierzonej ewolucji w momencie t = 0, za$ formowanie
echa w czasie t = 7115 rejestrowano dopiero dla wigkszych opdznien. Kolejnym
bardzo interesujacym zjawiskiem jest asymetria sygnatu wzgledem osi diago-
nalnej t = 715, a takze to, ze mozemy go zaobserwowa¢ nawet dla ujemnych
opdznien 115 < 0. Efekty te sygnalizuja istotny wptyw oddzialywan ekscytono-

wych na mierzone widma . W modelu pola lokalnego mierzona dynamika
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5.2. Pomiary dekoherencji ekscytonéw w funkeji koncentracji nosnikow

opisywana jest nastepujacym réwnaniem, ktére jest petng postacig wzoru [5.1}

2

prwar(t, Tis)| ~ @(712)@(t)te—ﬁ(t+flz)—%Uf(t—nz)

(5.2)
+O(=712)0(t + 712 (¢ + le)eiﬁ(tim)i%Ug(tim)

2

Na Rys.(b) pokazano dopasowang symulacje, ktéra bardzo dobrze od-
daje dane eksperymentalne. Za jej pomocg mozna wyznaczy¢ obydwa rodzaje
poszerzenia, ktére w tym przypadku wynosity v = A8 = 0.86 meV i FWHM;unom
= 3.9 meV. Poszerzenie jednorodne zwigzane jest bezposrednio z czasem de-
koherencji T, = ?TZ,
W kolejnym kroku przeprowadzono analogiczne pomiary, nadal dla ekscytonu

a jego wartos¢ w tym przypadku wynosita To=1.5 ps ||

neutralnego, przy réznych napieciach bramki. W eksperymencie energia wigzek

laserowych odpowiadata energii przejécia EFx = 1640 meV. Wyniki przedsta-
wiono na Rys.[5.6]

@ 1 ! = : | (b) Dﬁ__(‘lO'!‘cm :) a
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opoznienie T4, (ps) Napigcie bramki (V)

Rysunek 5.6: (a) Zanik zintegrowanego w czasie sygnalu FWM ekscytonu neu-
tralnego dla wybranych napieé¢ bramki. (b) Wyznaczone wartosci poszerzenia
jednorodnego i niejednorodnego ekscytonu neutralnego w funkcji koncentracji
swobodnych elektronéw. Szarym kolorem oznaczono przeliczone wartosci czasu

dekoherencji Ty. Przedruk za [74].

Bardzo wyraznym efektem wynikajacym z rosnacej koncentracji noénikow
jest silne skrécenie czasu dekoherencji 75 powodujace rosnacg wartos¢ posze-
rzenia jednorodnego od poczatkowej wartosci ~ 1 meV, az do ok. 4 meV
przy Vgae = 5 V. Czas Ty jest ograniczony ze wzgledu na czas zycia ekscy-
tonu T} wzorem: T% = ﬁ + i Obecnosé dodatkowych mechanizméw utraty
koherencji (oznaczonych parametrem 75) takich jak rozpraszanie elastyczne,
powoduje dodatkowe przyspieszenie T,. W przypadku, gdy 75 < 277 mamy

do czynienia z dominujacym wplywem tego typu procesow czystego defazo-
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wania (ang. pure dephasing), a obserwowane przyspieszenie mozna by przypi-
sa¢ rosnacej efektywnosci rozpraszania ekscyton-nosnik. W przeciwnym przy-
padku, gdy T» =~ 2T}, zanik koherencji jest ograniczony czasem zycia (ang.
lifetime-limited dephasing), ktére jak wiemy na podstawie poprzednich rozwa-
zan réwniez ulega silnemu skrocenia przy rosnacej koncentracji nosnikow. W
celu doktadnej identyfikacji dominujacego procesu przeprowadzono pomiary

czasu zycia opisane w dalszej czesci rozdziatu.

Oprécz rosnacego poszerzenia jednorodnego A widzimy, ze poszerzenie
niejednorodne FWHMi,hom Wyraznie maleje przy Vyge > 2. Jego wartosc jest
zwigzana z przestrzennym nieporzadkiem potencjatu dielektrycznego, a zaob-
serwowana zaleznos¢ swiadczy o jego ekranowaniu przez rosnacg koncentracje

swobodnych nosnikéw.

Bardzo interesujaca jest takze obserwacja, ze gdy poszerzenie niejednorodne
spada do zera to poszerzenie jednorodne przestaje rosna¢. W literaturze mozna
znalez¢ przykltady korelacji pomiedzy poszerzeniem jednorodnym i niejedno-
rodnym [78]. W szczegdlnosci w przypadku monowarstw MoSs pokazano, ze
krotki czas dekoherencji ekscytonu neutralnego wystepuje w obszarach probki
cechujacych si¢ maltym poszerzeniem niejednorodnym. Przy wysokim niepo-
rzadku mozna spodziewaé sie lokalizacji ekscytonu w przestrzeni rzeczywistej
skutkujacej jego delokalizacja w przestrzeni wektorow falowych. Biorac pod
uwage, ze jego rekombinacja radiacyjna mozliwa jest dla matych wartosci wek-
toréw falowych wewnatrz stozka swietlnego (|k| < nw/c) powoduje to dtuzszy
czas zycia Tq. Jesli dodatkowo T, ~ 277 skutkuje to takze wydtuzeniem czasu
dekoherencji. W naszym przypadku mozemy wobec tego powiedzie¢, ze rosnaca
koncentracja nosnikow swobodnych powoduje takze silniejsza delokalizacje eks-
cytonéw neutralnych i spodziewamy sie rowniez skrocenia jego czasu zycia T;.

W istocie tego typu zachowanie zaprezentowano w kolejnych sekcjach.

W dalszej kolejnosci analogiczne pomiary echa fotonowego wykonano przy

rezonansowym pobudzaniu ekscytonu natadowanego. Ich wyniki zamieszczono

na Rys.

79



5.2. Pomiary dekoherencji ekscytonéw w funkeji koncentracji nosnikow

—
[)
-

(b)

< ]_ 1 | | 8(1012 -2)

=B m 4V 10 15 "0 25 30 35
{% 1 _4_ = o s i % 8 _l — 1 1 |h-B| ™ .—
Iy S A s
E 1 ’Lf\ — 8V._ % 2=-’7T2=0.7ps T
' - U=10v| =
<0 -F/| \ , =

-05 0 05 1 15 2 Sol—— L L L

x 2 4 6 8 10

opoznienie T4, (PS)

Napiecie bramki (V)

Rysunek 5.7: (a) Zanik zintegrowanego w czasie sygnatu FWM ekscytonu nata-
dowanego dla wybranych napie¢ bramki. (b) Wyznaczone wartosci poszerzenia
jednorodnego i niejednorodnego ekscytonu natadowanego w funkcji koncentra-

¢ji swobodnych elektronéw. Szarym kolorem oznaczono przeliczone wartosci
czasu dekoherencji Ty. Przedruk za [74).

W zakresie tych samych napieé¢, poszerzenie jednorodne X~ jest mniejsze
niz ekscytonu neutralnego, ale podobnie wykazuje istotny wzrost od 1.5 meV
do ok. 2 meV z tym, ze przy wiekszych koncentracjach nosnikéw (Ve =
8 — 10) V, Rys.p.7(a)). Analogicznie jak dla X, poszerzenie niejednorodne
istotnie maleje o ok. 3 meV w badanym zakresie koncentracji elektronow.

Wida¢ wobec tego, ze oddziatywanie z morzem Fermiego no$nikow powo-
duje zaréwno przyspieszenie dekoherencji ekscytonéw jak i efektywne ekrano-
wanie ich poszerzenia niejednorodnego. W celu dalszej identyfikacji proceséw

dekoherencji przeprowadzono poréwnawcze pomiary zaniku populacji.
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5.3 Pomiary zaniku populacji ekscytonow w

funkcji koncentracji nosnikéw.

W eksperymentach probkujacych zanik populacji wykorzystuje sie inng kolej-
nos¢ wiazek laserowych. Impulsy €, 5 padaja na probke w tym samym momen-
cie, a skanowane jest opdznienie pomiedzy nimi i trzecig wiazka 7o 3 (Rys..
Zintegrowany w czasie sygnal mieszania czterech fal zanika wtedy w funkcji
T3 tak jak populacja wykreowanych ekscytonow.

Gléwna roznicg pomiedzy tego

typu pomiarami, a metoda pompa-

. . €12 [|\e3
sonda opisang w poprzednich roz- >
dziatach jest jednak czulo$¢ techniki
<>
na faze probkowanej polaryzacji trze- T23 FWM

ciego stopnia. Amplituda rejestrowa- aas
nego sygnatu zwigzana jest z zani-

kiem populacji ekscytonéw, zas jego Rysunek 5.8: Schemat konfiguracji po-
faza zalezy takze od dynamiki funk- budzania w pomiarach FWM zaniku
cji dielektrycznej osrodka. Jej zmiany populacji ekscytonow.

moga wynika¢ z renormalizacji ener-

gii ekscytonu poprzez oddziatywanie z innymi wygenerowanymi stanami eks-
cytonowymi. Stad, w ogdlnosci, mierzony sygnat dany jest funkcja zespolona,
zawierajaca cztony wyktadniczego zaniku réznych populacji ekscytonow, nie-

koniecznie z taka sama faza [7880].

R(Ta3) ~ Apr€8(7a3) + Y O(73) Anexp (zgzﬁn - :_25> (5.3)
, gdzie A,,, p,,—amplituda i faza nieliniowych proceséw wyzszego rzedu jak
np. absorpcja dwu-fotonowa, A, ¢,, ,—amplituda, faza i czas zaniku réz-
nych populacji ekscytonowych. W szczegélnosci, powoduje to czasami bardzo
nieintuicyjne zachowanie czasowej ewolucji amplitudy FWM, ktéra po pew-
nym wstepnym zaniku moze zaczaé rosnaé, np. w sytuacji gdy ekscytony jasne
Xp zrelaksuja do innych, ciemnych stanow Xp, o réznej sile oddziatywania z
Xp, a przez to innej fazie ¢, [78, 81]. Technika FWM jest wobec tego czula
takze na populacje ciemnych stanéw ekscytonowych prébkujac ich dynamike
poprzez oddzialywanie ze stanami jasnymi. O ile dostarcza to dodatkowych

informacji o czasowej ewolucji badanego systemu, powoduje to réwniez wie-
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5.3. Pomiary zaniku populacji ekscytonéw w funkcji koncentracji nosnikow.

cej trudnosci w analizie sygnatu o wysokim stopniu skomplikowania, w ktorej

nalezy uwzgledni¢ zaréwno amplitude jak i faze.

Mierzony w eksperymencie sygnat dany jest nastepujacym réwnaniem be-
dacym splotem funkcji z gaussowskim profilem lasera o szerokosci 7 =
150 fs :

. . . 5
R(723,t) =Aorexp(ivor) + exp(ipg,t) {Amexp (zgpm — 7_223>
0

+ Zn: A, {1 + erf <T23 — 7'0)} (5.4)

To 2T,
2
. To T23
X exp |, +—— —
P ( Pt om T > }
, gdzie t—czas trwania eksperymentu, A, ¢, ¢,y—amplituda i faza tta, A,,, ¢, 7,—
amplituda, faza i czas zaniku kolejnych sktadowych relaksacji. Kolejna istotna
kwestig wynikajaca z czutosci fazowej jest uwzglednienie w pomiarach jej dryfu
w trakcie trwania eksperymentu [79]. Moze on wynika¢ np. ze zmian tempera-
tury w wykorzystywanym kriostacie przeptywowym, ktoére skutkujg niewielka

modulacja drég optycznych impulséw laserowych. W réwnaniu [5.4] efekt ten

opisuje czton exp(igg,t).

Na Rys.(a) zamieszczono wykonane pomiary zaniku populacji ekscytonu
neutralnego dla kilku wybranych napie¢ bramki wraz z dopasowana funkcja (5.4}
W rezimie neutralnosci, przy ujemny napieciach bramki obserwujemy dwuwy-
ktadniczy zanik X z czasami charakterystycznymi 7 ~ 0.8 psi 7 = 8 ps
(Rys.[p.9(b)). Analogiczna dynamika obserwowana byla wielokrotnie w lite-
raturze [28, |78, (79, [82], gdzie krétszy czas 7 zwiazany byl z rekombinacja
radiacyjng jasnych ekscytonéw oraz ich rozpraszaniem do ciemnych stanéw o
wiekszym k-wektorze falowym poza stozek $wietlny (|k| < nw/c). T przypi-
sywano z kolei dalszej relaksacji ciemnych ekscytonéw opisujgc ich efektywny
czas powrotu do stozka $wietlnego. Przy zwickszaniu koncentracji elektronow
zaobserwowano dwa efekty: wyrazne skrocenie czasu zycia 71 az do ok. 150

fs dla n. ~ 102 cm™2

oraz pojawianie si¢ wolniejszej sktadowej 73, ktéra
takze ulega skroceniu od poczatkowej wartosci 200 ps az do ok. 40 ps przy
Vgate > 1 V. Cze$¢ doniesien literaturowych réwniez wskazuje na obecnosé
tego dhugoczasowego komponentu i przypisuje go populacji ciemnych ekscy-
tonéw o wzbronionym spinowo przejsciu optycznym [79]. Wykonany pomiar

potwierdza wyniki otrzymane metoda pompa-sonda, w ktérych oddzialywania
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z nosnikami powoduje istotne przyspieszenie relaksacji ekscytonu neutralnego.
W tym miejscu czas 71 mozemy dodatkowo porownaé z wyznaczonym czasem
dekoherencji wedtug wzoru T, = 277. Na Rys.[5.9(b) widzimy ich duza zgod-
nos¢, co pokazuje, ze utrata koherencji X przy zwigkszaniu napigcia bramki

powodowana jest gtéwnie skroceniem czasu zycia.
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Rysunek 5.9: (a) Zmierzona amplituda i faza sygnalu FWM ekscytonu neu-
tralnego dla wybranych napie¢ bramki. Linig ciggla oznaczono dopasowang
funkcje . (b) Wyznaczone czasy relaksacji ekscytonu neutralnego oraz po-
rOwnanie z uprzednio wyznaczonym czasem dekoherencji. Dane pochodza z
publikacji [74].

W kolejnym kroku przeprowadzono analogiczne pomiary, w ktérych wiagzki
laserowe rezonansowo pobudzaly ekscyton natadowany. Do opisu zmierzonej
dynamiki, ktérej przyktady dla kilku napie¢ bramki przedstawiono na Rys.[5.10]
wystarczg dwa procesy zaniku. W eksperymencie wyznaczono ich state cza-
sowe, z ktorych szybszy 71 =~ 6 ps, a wolniejszy 7 &~ 80 ps. Dla niebramko-
wanych probek MoSe; obserwowano bardzo podobne zaniki FWM X~ . O
ile, tak jak w przypadku ekscytonu neutralnego, mamy do czynienia z zani-
kiem dwuwyktadniczym, to w jego opisie nie mozna jednak zastosowaé bezpo-
sredniej analogii, gdzie gtdwna role odgrywa proces rozpraszania z i do stozka

swietlnego. W szczegolnosci ekscyton natadowany w procesie rekombinacji pro-
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5.3. Pomiary zaniku populacji ekscytonéw w funkcji koncentracji nosnikow.

mienistej pozostawia w systemie dodatkowy nosnik, ktéremu moze przekazaé
nadmiarowy ped, przez co mozliwy jest jego zanik radiacyjny nawet z k# 0.
Wobec tego za czas 7, musi odpowiada¢ inny mechanizm, np. zanik populacji
zlokalizowanych ekscytonéw natadowanych. W takim wypadku 7 bytby zwia-
zany z rekombinacjg promienista i w istocie blizszy jest czasowi zaniku lumine-
scencji X~ zmierzonym za pomocg kamery smugowej dla podobnej koncentracji
elektronéw [4.11)(d). Czas 75 jest z kolei blizszy czasowi zaniku luminescencji
X~ bez elektronéw (Vgee < —0.5 V). Przy zwigkszaniu napiecia bramki, w
zakresie od 4 do 6 V czas 7, maleje o ok. 2 ps, a nastepnie pozostaje staty.

Czas 1o maleje w pelnym zakresie napiec.
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Rysunek 5.10: (a)Zmierzona amplituda i faza sygnalu FWM ekscytonu nata-
dowanego dla wybranych napigé¢ bramki. Linig ciggla oznaczono dopasowang
funkcje . (b)Wyznaczone czasy relaksacji ekscytonu natadowanego oraz
porownanie z uprzednio wyznaczonym czasem dekoherencji. Dane pochodzg z
publikacji [74].

Ponownie wyznaczone czasy zaniku mozemy poréwnaé¢ z wartosciami 75
otrzymanymi w pomiarach echa fotonowego. Duzo szybszy zanik Tp, < 2T
swiadczy o tym, ze w przypadku X~ za dekoherencje odpowiadajg gtownie

procesy czystego defazowania.
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5.4 Badania koherentnego sprzezenia pomie-
dzy X-X".

Pomiary mieszania czterech fal umozliwiajg bezposrednig obserwacje sprzezen
pomiedzy réznymi stanami kwantowymi w eksperymentach, w ktérych wiazka
lasera jednoczesnie pobudza probkowane przejscia optyczne. Historycznie me-
toda ta byla szeroko stosowana przy badaniach ekscytonéw w strukturach
niskowymiarowych takich jak studnie i kropki kwantowe lub potprzewodniki
warstwowe . W ogélnosci przy jednoczesnym pobudzaniu dwdch
niezdegenerowanych energetycznie stanéw kwantowych, w sygnale FWM za-
obserwowa¢ mozna charakterystyczne oscylacje w czasie o okresie odpowiada-
jacym réznicy w ich energii. Jesli probkowane przejscia sg od siebie niezalezne,
zrodem oscylacji jest |, klasyczna”interferencja emitowanego swiatta nazywana

interferencja polaryzacji.
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Rysunek 5.11: (a )Konfiguracja wiazek w eksperymentach prébkujacych kohe-
rentne sprzezenie pomiedzy ekscytonami. (b) Spektrum lasera wykorzystywa-
nego przy jednoczesnym pobudzaniu obydwu komplekséw ekscytonowych. (c)
Zmierzone widmo amplitudy FWM przy jednoczesnym pobudzaniu obydwu
ekscytonéw przy Vyge = 1.75 V z wyraznymi oscylacjami w funkcji czasu 7ys.
Dane pochodza z publikacji [74].

85



5.4. Badania koherentnego sprzezenia pomiedzy X-X".

W przypadku, gdy badane stany kwantowe sa ze soba sprzezone, oscylacje
te sg efektem kwantowym nazywanym dudnieniami kwantowymi (ang. quan-
tum beats). Moze tak by¢ np. jedli istnieje pomiedzy nimi dozwolone przejscie
optyczne (jak w systemie ekscyton-biekscyton) lub dziela ze soba wspélny stan
poczatkowy, czy koncowy. Efekt ten ilustruje koherentng ewolucje polaryzacji
w oddziatujacym uktadzie wielopoziomowym, i zwigzany jest ze wzbudzaniem
superpozycji prébkowanych stanow|[86), |87].

W szczegdlnoscei, koherentne sprzezenie wskazuje na przekrywanie prze-
strzenne funkcji falowych réznych kompleksow ekscytonowych, co niesie dodat-
kowg informacje o mikroskopowych wtasnosciach nanostruktur, np. jak miato
to miejsce w badaniach domieszkowanych studni kwantowych II-VI [8§].

Doniesienia literaturowe pokazuja, ze w istocie tego typu interakcje zacho-
dza pomiedzy ekscytonami neutralnymi i natadowanymi w MoSe, [66), (67, [89],
niemniej jednak dotychczasowe badania prowadzono tylko w przypadku prébek
bez kontroli domieszkowania. W celu charakteryzacji wptywu rosnacej kon-
centracji no$nikow na efekty koherentnego sprzezenia X-X~ przeprowadzono
pomiary w konfiguracji pobudzania przedstawionej na Rys.[5.11] W ekspery-
mentach wigzka lasera obejmowata spektralnie obydwa rezonanse, a skanowane
byto opéznienie 7j5. Niewielkie op6znienie pomiedzy €3 podyktowane byto
maksymalizacja efektéw interferencyjnych, ktore takze wykazuja oscylacyjna
zaleznos¢ w funkcji 73 |67, [74]. Pomiary wykonano dla bramkowanej probki
nr 1.

Na Rys.[p.11|c) pokazano przyktadowy pomiar amplitudy FWM X i X~
przy napieciu bramki 1.75 V w funkcji 75. Widaé¢ na nim, ze na wyktadni-
czy zanik sygnatu ekscytonéw (analogicznie jak na Rys.[5.6] [5.7(a)) naktadaja
si¢ wyrazne oscylacje o okresie Top = 140 fs, co odpowiada réznicy energii
AE = h-Tgp ~ 30 meV. Sygnaly interferencji polaryzacji i dudnienn kwanto-
wych wykazuja istotne roznice pozwalajace na ich bezposrednig identyfikacje.
Przyktadowo, zachodzenie dudnien kwantowych mozna potwierdzi¢ na podsta-

wie dwoch wlasnosci zmierzonej dynamiki [87]:

e spektralne maksimum amplitudy oscylacji znajduje sie w energiach przejsé

ekscytonowych, a nie pomiedzy nimi

e faza oscylacji jest stata w obrebie danego rezonansu i nie wykazuje prze-

ciwnych wartosci po jego nisko- i wysoko-energetycznej stronie.

W celu okreslenia sity mierzonego sprze¢zenia zebrane dane wygodnie jest
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przedstawi¢ w formie stosowanej przy dwuwymiarowej koherentnej spektrosko-

pii.
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Rysunek 5.12: Widma dwuwymiarowej koherentnej spektroskopii badanych
ekscytonéw przy kilku wybranych napieciach bramki. Dane pochodzg z pu-

blikacji [74].
W tej metodzie za pomocy transformaty Fouriera wzdluz osi czasowej
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5.4. Badania koherentnego sprzezenia pomiedzy X-X".

T19 — hwio produkowane jest widmo energetyczne polaryzacji wygenerowanej
przez pierwszy impuls €; 76}, 90]. Informuje ono o energii absorpcji emitowa-
nego sygnatu FWM. Pozwala to na jednoczesne pokazanie na jednym wykresie
zar6wno widma emisji (bezposrednio zmierzonego spektrometrem), jak i ab-
sorpcji sygnatu. Efekt tej procedury dla réznych napie¢ bramki zamieszczono
na Rys.. Przyktadowo dla Ve = 1 V widzimy cztery charakterystyczne
rezonanse. Obserwowany sygnat na osi diagonalnej pochodzi od rezonansowe;
emisji polaryzacji FWM w energii, w ktorej zostata zaabsorbowana. W tym
wypadku odpowiada on stanom ekscytonu neutralnego X i natadowanego X~.
Przy rosnacej koncentracji nosnikow widzimy w szczegdlnosci stabnacy sygnat
X przy jednoczesnym wzroscie X~. Amplituda sygnatu FWM bedacego trze-
cim rzedem rozwiniecia polaryzacji jest proporcjonalna do trzeciej potegi sity
oscylatora (pola impulsu), stad X~ ©% i X~ ~ ©%_, zas obserwowane zmiany
wynikaja z oméwionego uprzednio efektu transferu sity oscylatora. Maksima
widoczne na osi antydiagonalnej zwiazane sg z kolei z mechanizmem transferu
polaryzacji od ekscytonu neutralnego do natadowanego XX~ i vice versa X~ X.
Ich amplituda takze zalezy od pola impulsu odpowiednich przej$é¢ ekscytono-
wych XX~ ~ 0%0x- 1 X"X~ ~ 0%_06y, ale réwniez od sily ich koherentnego
sprzezenia. Stad w celu jej oszacowania postuzono sie odpowiednim ilorazem
XX XX

SX—X* = W (5-5)

ktorego wartosci przedstawiono na Rys.[5.13]
ny,(10% cm?)

0.0 0.5 1.0
15 T T T T Q I

0.0 1 . 1 . 1 . 1 .
-1 0 1 2 3

Napiecie bramki (V)

Rysunek 5.13: Oszacowana sita sprzezenia koherentnego X-X~ dla réznych

napie¢ bramki. Dane pochodza z publikacji [74].
Zaobserwowano wyrazny wzrost Sy_ y- przy zwiekszaniu napiecia bramki.
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Zachowanie to mozna wythumaczy¢ biorac pod uwage potwierdzony uprzednio
efekt ekranowania niejednorodnosci przestrzennego potencjatlu probki przez
swobodne elektrony. Zwigzana z tym delokalizacja standéw ekscytonowych pro-
wadzi do wiekszego przekrywania ich funkcji falowych, co ma przetozenie na

ich silniejsze sprzezenie koherentne.

5.5 Podsumowanie

W rozdziale przedstawiono kompleksowe badania wplywu swobodnych nosni-
koéw na ultraszybka dynamike koherencji i populacji ekscytondow w pojedynczej
warstwie MoSey przeprowadzone za pomocg ultraszybkich pomiaréw miesza-
nia czterech fal. Przy rosnacej koncentracji elektronéw zaobserwowano wyrazne
skrocenie czasow dekoherencji T5 oraz zaniku populacji T obydwu kompleksow
ekscytonowych X i X7. Porownanie wyznaczonych wartosci pozwolito na zi-
dentyfikowanie gtéwnych mechanizméw utraty spojnosci indukowanej oddzia-
tywaniem z morzem Fermiego nosnikow. W przypadku ekscytonu neutralnego
przyspieszenie Ty wynikato ze skrocenia jego czasu zycia, za$ dla ekscytonu
natadowanego spowodowane ono byto w gtéwnej mierze rosnaca efektywnoscia
proceséw rozpraszania elastycznego. W pomiarach echa fotonowego zaobserwo-
wano takze istotne zmniejszenie poszerzenia niejednorodnego ekscytonow wy-
nikajace z ekranowania przestrzennych fluktuacji potencjatu przez swobodne
nosniki. Zwiazana z tym delokalizacja ekscytonéw powodujaca silniejsze prze-
krywanie funkcji falowych réwniez ttumaczy zaobserwowany wzrost koherent-
nego sprzezenia X-X— zmierzony w eksperymentach przy ich jednoczesnym

pobudzaniu.

89



Rozdzial 6

Badania zaniku luminescencji
ekscytonow w MoSey; w silnym

polu magnetycznym.

W ponizszym rozdziale przedstawiono wyniki badan wptywu silnego pola ma-
gnetycznego na dynamike ekscytonéw w monowarstwie MoSes w obecnosci
swobodnych nosnikéw. Zamieszczono w nim opis doswiadczen prowadzonych
wspolnie z dr. Kacprem Oreszczukiem i dr. Dipankarem Jana podczas sesji po-
miarowej w Laboratorium Wysokich P6l Magnetycznych (LNCMI) w Grenoble
we Francji w ramach wspotpracy Europejskiego Laboratorium Pol Magnetycz-
nych (EMFL).

6.1 Uktad doswiadczalny

W przeprowadzonych badaniach relaksacji ekscytonow mierzono zanik ich lu-
minescencji za pomocg kamery smugowej. Schemat uktadu eksperymentalnego
zamieszczono na Rys.|6.1] Podczas pomiaréow probka nr 1 z bramkowang elek-
trycznie monowarstwag MoSe; umieszczona byta w kriostacie i schtodzona do
temperatury cieklego helu (T=4.2 K). Kriostat wyposazony byl w magnes re-
zystywny umozliwiajacy wytwarzanie pola magnetycznego o maksymalnej do-
stepnej indukeji wynoszacej 30 tesli. Wektor pola byt skierowany prostopadle
do powierzchni probki w tzw. konfiguracji Faradaya (Rys.. Analogicznie
jak dla eksperymentéw opisanych w poprzednich rozdziatach probka umiesz-

czona byta na mikroprzesuwach Attocube, a napiecie bramki kontrolowano na-
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Rozdzial 6. Badania zaniku luminescencji ekscytonow w MoSe; w silnym
polu magnetycznym.

pieciowym zrodtem mierzacym typu Keithley2450. Probka wraz z przesuwami
umieszczona byta w rurowej ostonie, z ktérej odpompowano powietrze. Ostona
wyposazona byta od gory w okienko pozwalajace na wprowadzenie wigzki Swia-
tta. Nad prébka umieszczony byt obiektyw mikroskopowy umozliwiajacy sku-
pienie tak wprowadzonej wigzki $wiatta na powierzchni probki i prowadzenie
pomiaréw mikrofotoluminescencji. Do pobudzania fotoluminescencji ekscyto-
nowej postuzyt femtosekundowy laser impulsowy o dtugosci fali A = 515 nm i
czasie trwania impulséow ok. 100 fs. Liniowo spolaryzowana wigzka lasera byta
wprowadzana do kriostatu i skupiana na powierzchni probki. Skolimowang
wigzke wychodzacego z kriostatu swiatta luminescencji kierowano nastepnie
przy pomocy plytki pétprzepuszczalnej na ¢wieré- i pétfaléwke oraz polaryza-
tor. Ptytki falowe skonfigurowano w ten sposéb, ze przez polaryzator przecho-
dzita kotowa polaryzacja o*. Nastepnie luminescencje rejestrowano za pomoca

monochromatora wyposazonego w kamere CCD oraz kamere smugowa.

Laser
femtosekundowy N

polaryzator A/2 A/4

Kriostat

Monochromator

Rysunek 6.1: Schemat uktadu doswiadczalnego.
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6.2. Wyniki pomiarowe

6.2 Wyniki pomiarowe

Na Rys.(a) pokazano zmierzony sygnat luminescencji ekscytonéw dla r6z-
nych wartosci przyktadanego pola magnetycznego B. Napiecie bramki -5 V
odpowiadato neutralnemu rezimowi natadowania. Obserwujemy w nim sygnat
ekscytonu neutralnego i natadowanego, ktérych energia zmienia si¢ na skutek
przesunieciem Zeemana . Schemat zmian energii podpasm w dolinach K*
w zewnetrznym polu magnetycznym przedstawiono na Rys.[6.3] Widzimy na
nim, ze dla ustalonej doliny K= energia pasm odpowiednio roénie/maleje. Ab-
solutna warto$¢ tego przesuniecia w ustalonym polu magnetycznym jest taka
sama dla obydwu dolin, przy czym wieksza jest w przypadku pasm walencyj-

nych niz dla pasm przewodnictwa.
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Rysunek 6.2: Widma luminescencji ekscytonéw w funkcji pola magnetycznego
dla napigé¢ bramki -5V (a) i 5V (b). Widmo luminescencji w funkcji napiecia
bramki w wysokim polu magnetycznym (B=30 T). Moc pobudzania: 20 W

Detekcja: ot

Powoduje to, ze dla dodatniego pola magnetycznego, w polaryzacji o ob-
serwujemy sygnal ekcytonéw z doliny K*. Przy rosngcej wartosci pola magne-
tycznego sygnat ekscytonu neutralnego w dolinie K* ro$nie za sprawg relaksacji
ekscytonéw do stanu o nizszej energii. Dodatkowo obserwujemy réwniez duzo
silniejszy sygnat ekscytonu natadowanego. Pozwala nam to, w szczegdlnosci,
na potwierdzenie ujemnego znaku dodatkowego nosnika w rejestrowanym kom-
pleksie ekscytonu natadowanego. W dodatnim polu magnetycznym elektrony

relaksuja do podpasma w dolinie K™, co ma przetozenie na wicksza inten-
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Rozdzial 6. Badania zaniku luminescencji ekscytonow w MoSe; w silnym
polu magnetycznym.

sywnos$é sygnatu X~ w dolinie K*. Jest to efekt przeciwny niz w przypadku
ekscytonu natadowanego dodatnio, poniewaz dziury w dodatnim polu magne-
tycznym relaksuja do wyzej-energetycznego podpasma w dolinie K*. Stad dla
polaryzacji ot wickszej intensywnosci X spodziewamy sie w ujemnym polu

magnetycznym.

, \\\ K+/// K |

* \/
A
of
-~
/7 N
/ N

b/ /\l

Rysunek 6.3: Schemat rozszczepienia podpasm w punktach K* strefy Brillo-
uina w polu magnetycznym. Kolorem czerwonym /niebieskim oznaczono pasma
o spinie dodatnim/ujemnym. Szarym kolorem oznaczono polozenia bez pola

magnetycznego.

Dla dodatnich napig¢ bramki rejestrujemy gtéwnie sygnat ekscytonu na-
tadowanego ujemnie i to jedynie dla dodatnich wartos$ci pola magnetycznego.
Na Rys.(c) zamieszczono sygnal luminescencji ekscytonéow w wysokim polu
magnetycznym B=30 T dla r6znych napie¢ bramki. Jako$ciowo jest on bardzo
podobny do analogicznych pomiaréw bez pola magnetycznego, np. przedsta-
wionych w rozdziale 2. Widzimy na nim wyrazny podziat na rezim dwuwymia-
rowego gazu nosnikow przy dodatnich napieciach bramki oraz rezim neutral-
nosci, w ktorym obserwujemy takze sygnat ekscytonu neutralnego. W dalszej
kolejnosci przeprowadzono pomiary zaniku luminescencji ekscytonow, gdzie
ograniczono sie jedynie do dodatnich wartosci pola magnetycznego i detekcji

ot.
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Rysunek 6.4: Zanik luminescencji ekscytonéw zmierzony za pomocs kamery
smugowej. Przerywang linig zaznaczona obszar integracji sygnatu przy analizie
dynamiki zaniku ekscytonu neutralnego i natadowanego. (Vgue=-5 V, Moc

pobudzania: 5 pW, B=0 T)

Na Rys.[6.4] pokazano przykladowa mape czasowej ewolucji widm ekscy-
tonéw zmierzong za pomocg kamery smugowej bez pola magnetycznego dla
napiecia bramki -5 V. Widzimy na nim wyrazne zaniki luminescencji, przy
czym ekscyton neutralny zanika duzo szybciej niz natadowany. Jest to zgodne
z dotychczasowymi badaniami przedstawionymi w ponizszej pracy. W celu do-
ktadnej analizy sygnatu zintegrowano zliczenia w zakresach spektralnych za-
znaczonych biala przerywana linig odpowiadajace badanym kompleksom eks-
cytonowym. Otrzymane przebiegi czasowe przedstawiono na Rys.|6.9 na kto-
rym réwniez zamieszczono odpowiedz czasowa kamery smugowej opisang funk-
cja Gaussa o szerokosci 2.5 ps. Podobnie jak dla pomiaru przedstawionego w
rozdziale 4. dynamike ekscytonu neutralnego mozemy opisa¢ przy po-

mocy splotu zaniku dwuwyktadniczego o czasach charakterystycznych ¢y i ts z
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Rozdzial 6. Badania zaniku luminescencji ekscytonow w MoSe; w silnym
polu magnetycznym.

funkcjg odpowiedzi czasowej kamery. Z dopasowania tak zdefiniowanej funkcji,
ktora na rysunku oznaczono linia ciggla, wyznaczono wartosci ¢t = 4.9 ps i

to = 32 ps, z ktérych to krotszy czas zwiazany jest z czasem zycia X.

10 ¢

0.1

Luminescencja norm. (j.u.)

o 2.5 ps

1 " 1

-10 0 10 0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
Czas (ps) Czas (ps)

Rysunek 6.5: Porownanie zaniku luminescencji ekscytonu neutralnego i natado-
wanego wraz z dopasowanymi funkcjami zaniku. Szarym kolorem zaznaczono
odpowiedz czasowg urzadzenia dang funkcja gaussowska o szerokosci czasowe]

2.5 ps.(Vgate=-5 V, Moc pobudzania: 5 pW, B=0 T)

Analizujac sygnal ekscytonu naladowanego mozna zauwazyé, ze, w prze-
ciwienstwie do ekscytonu neutralnego, wykazuje on wyrazne narastanie. W
tej sytuacji petng dynamike¢ X~ mozna opisa¢ splotem odpowiedzi czasowej

kamery z nastepujaca funkcja typowa dla uktadu tréjpoziomowego:

v = A e (=) = ean ()| (61)

Gdzie A—amplituda sygnalu, tX~ — czas narastania i tJ — czas zaniku sy-
gnatu. Na Rys.[6.5] ciagla linia oznaczono odpowiednie dopasowanie, z ktérego
wyznaczono czasy tX =4 psity = 56 ps. Narastanie sygnatu X~ mozna
wyttumaczy¢ postugujac si¢ modelem relaksacji przedstawionym w rozdziale
4., gdzie uwzgledniono mechanizm formacji trionu, przy czym nie trzeba w tym
miejscu osobno rozwazaé dolin K*.

Schemat przyjetego modelu relaksacji przedstawiono na Rys.[6.6] W takim

modelu efektywny czas zaniku ekscytonu neutralnego zalezy takze od procesu
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6.2. Wyniki pomiarowe

.o . . 1 _ 1 1 . .
formacji trionu trp: T T i + W eksperymencie przy pobudzaniu w

energii wigkszej niz bariera energetyczna MoSe, tworzone sa gorace swobodne
nosniki. Czas zwiazany z formacja ekscytonéw neutralnych i ich pdzniejsza
relaksacja do stanow aktywnych optycznie w k=0 jest jednak zbyt szybki i nie
obserwujemy go w eksperymencie. W szczegolnosci zanik PL X nie wykazuje

mierzalnego narastania.

W proponowanym obrazie czas narasta-

nia X~ odpowiada efektywnemu czasowi za-

niku X: tX° = X, Istotnie, w pomiarze ob-
serwujemy ich bardzo duza zgodnos$é. Czas X

zaniku luminescencji X~ zwigzany jest bez-

posrednio z jego czasem zycia t; =tx-. W tTF
dalszej kolejnosci przeprowadzono pomiary .
zaniku ekscytonu neutralnego (Rys. ina- X
tadowanego (Rys.[6.8) w polu magnetycz-

nym. Dla ekscytonu neutralnego obserwo- tX 1tX—
A4

wano wyrazne wydhuzenie jego relaksacji. W
przypadku X~ zarejestrowano takze wolniej-
sze narastanie sygnatu (wydtuzenie tX ) oraz Rysunek 6.6: Schemat przyje-

niewielkie spowolnienie jego czasu zycia. tego modelu relaksacji.

Luminescencja X norm. (j.u.)

5 0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50
Czas (ps)

Rysunek 6.7: Poréwnanie zaniku luminescencji ekscytonu neutralnego w polu

magnetycznym. (Vgqe=-5V, Moc pobudzania: 50 W)
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Rozdzial 6. Badania zaniku luminescencji ekscytonow w MoSe; w silnym

polu magnetycznym.
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Rysunek 6.8: Poréwnanie zaniku luminescencji ekscytonu natadowanego w polu

magnetycznym. (Vyq.=-5 V, Moc pobudzania: 50 p/W)

Czasy charakterystyczne okreslajace dynamike zaniku PL X i X~ wyzna-

czone za pomoca dopasowania odpowiednich funkcji pokazano na Rys.[6.9} Za-

mieszczono na nim takze wyniki pomiaréw przeprowadzonych przy réznych

mocach pobudzania.
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Rysunek 6.9: Wyznaczone czasy relaksacji eskcytonéw w funkeji mocy pobu-

dzania dla réznych wartosci pola magnetycznego. (Vyge=-5 V)

Wida¢ na nim, ze bez wzgledu na intensywnos¢ wiazki lasera pobudzajacego
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6.2. Wyniki pomiarowe

czas narastania ekscytonu natadowanego odpowiada czasowi zycia ekscytonu
neutralnego, co jest spojne z zaproponowanym modelem relaksacji. Podobnie,
bez wzgledu na moc pobudzania, w polu magnetycznym obserwujemy wol-
niejszy zanik ekscytonéw. W szczegdlnosci czasy 5, tX rosnag od poczatkowe;
wartosci ok. 4 ps w B=0 T do 8 ps w B=30 T.

W kolejnym kroku przeprowadzono pomiary zaniku luminescencji X~ w
polu magnetycznym dla dodatnich napie¢ bramki. Warto pamigtaé, ze dla
wiekszych koncentracji elektronow sygnat ekscytonu neutralnego jest bardzo
staby, co w praktyce uniemozliwia pomiar zaniku jego luminescencji. Stad in-
formacje o czasie zycia X mozna otrzymac analizujac narastanie sygnatu X—.

Wyniki czaséw narastania i zaniku X~ przedstawiono na Rys.[6.10]

n, (102 cm?)
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Rysunek 6.10: Wyznaczone czasy narastania i zaniku ujemnie natadowanego
eskcytonu w funkcji napiecia bramki dla roznych wartosci pola magnetycznego.
(Moc pobudzania: 50 W)

Zaobserwowano wyrazne skrocenie czasu zaniku 5 przy zwiekszaniu kon-
centracji elektronéw, podobnie jak miato to miejsce dla pomiaréw przedstawio-
nych w rozdziale 4. (Rys.. Czas zycia X~ nie zalezal przy tym istotnie od
wartosci przyktadanego pola magnetycznego. Bardzo interesujacym wynikiem
jest zachowanie czasu narastania tX | ktéry w ramach przyjetego modelu od-

powiada czasowi zycia ekscytonu neutralnego. Zaobserwowano jego wyrazne
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Rozdzial 6. Badania zaniku luminescencji ekscytonow w MoSe; w silnym
polu magnetycznym.

skrocenie od poczatkowej wartosci ok. 4 ps do wartodci mniejszej niz 1 ps
(ponizej dostepnej rozdzielczosci czasowej). Jest to zachowanie zgodne z wyni-
kami doswiadczen przedstawionymi w rozdziatach 4. 1 5., gdzie takze wykazano
szybsza relaksacje X przy rosnacej koncentracji nosnikéw. Analogicznie jak
dla ujemnych napigé¢ bramki (Rys. przytozenie silnego pola magnetycz-
nego skutkuje wyraznym spowolnieniem ¢~ w calym zakresie zmierzonych

koncentracji nosnikéw.

6.3 Dyskusja i Podsumowanie

Zaobserwowane efekty mozna jako$ciowo wyttumaczy¢ rozwazajac wplyw pola
magnetycznego na proces formacji trionu. W szczegélnosci efektywnosé tego
kanatu relaksacji zalezy od prawdopodobienstwa wychwytu dodatkowego no-
snika przez ekscyton neutralny. Klasycznie, pole magnetyczne ogranicza ruch
nosnikéw ze wzgledu na site Lorentza, gdzie w przypadku swobodnych elektro-
now poruszaja si¢ one na orbitach cyklotronowych. Przestrzenna skala takiego
ograniczenia dana jest w szczegolnosci przez dtugo$é magnetyczna: g = \/eI .
Zwigkszanie natezenia pola magnetycznego powinno wiec prowadzi¢ do silniej-
szej lokalizacji nosnikéw i wydtuzenia tym samym czasu formacji trionu.
Podsumowujac, w rozdziale zawarto opis badan zaniku luminescencji eks-
cytonéw w polu magnetycznym. Interpretacja zebranych wynikéw pozwolita z
jednej strony opisa¢ obserwowana dynamike X i X~ w ramach modelu uwzgled-
niajacego proces formacji trionu. Wyznaczone na podstawie odpowiednich do-
pasowan czasy zycia ekscytonow oraz ich zaleznos¢ w funkcji domieszkowa-
nia elektrostatycznego niezaleznie potwierdzita wnioski zawarte w poprzed-
nich rozdzialach, w ktérych rosnaca koncentracja nosnikéw przyczyniala sie
do szybszego zaniku ekscytonu neutralnego i natadowanego. Pomiary w polu
magnetycznym pozwolity réwniez zaobserwowa¢ wyrazne wydtuzenie czasu for-
macji trionu, najprawdopodobniej za sprawa silniejszej lokalizacji elektronow

i/lub ekscytonéw.
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Podsumowanie

Wymniki badan przedstawionych w powyzszej pracy stanowia istotny wktad w
zrozumienie proceséw wynikajacych z fundamentalnych oddziatywan swiatto-
materia oraz oddzialywan wielocialowych zachodzacych w dichalkogenkach
metali przejsciowych, grupie materialtéw bardzo waznej z punktu widzenia
rozwoju fizyki ciata stalego. Dzieki wykorzystaniu réznych technik czasowo-
rozdzielczej spektroskopii zidentyfikowano wiele parametréow opisujacych za-

chowanie standéw ekscytonowych w pojedynczych warstwach MoSe,.

W pomiarach przeprowadzonych w specjalnie skonstruowanym uktadzie
pompa-sonda umozliwiajacym rezonansowa kreacje oraz optyczne probkowa-
nie ekscytonow, w pierwszej kolejnosci skupiano sie na fizyce ekscytonéw neu-
tralnych w préobkach bez dodatkowej obecnosci nosnikéw swobodnych. W eks-
perymentach zaobserwowano liczne nieliniowe efekty optyczne wynikajace z
oddziatywan pomiedzy ekscytonami oraz z obecnosci pola optycznego stoso-
wanych impulsoéw laserowych. Na ich podstawie wyznaczono site oddziatywan
ekscyton-ekscyton. W pomiarach rejestrowano takze skomplikowang czasowsa
ewolucje spektralng zwigzang z dynamika zaniku tworzonych Swiattem ekscy-
tonow. Zostata ona w pelni opisana przy pomocy modelu pola lokalnego, co
pozwolito takze na wyznaczenie czasoéw zycia oraz rozpraszania miedzydolino-

wego ekscytonow neutralnych.

Dysponujac dobrym obrazem zjawisk zachodzacych w probkach neutral-
nych elektrycznie dalsze czesci rozprawy poswiecono réwnie istotnemu zagad-
nieniu jakim jest wpltyw swobodnych no$nikéw na stany ekscytonowe. W prze-
prowadzonych pomiarach widm odbicia oraz za pomoca techniki pompa-sonda

badano heterostruktury, w ktérych ptatek MoSe; byt umieszczony w struktu-
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rze bramkowanej elektrycznie, co umozliwiato precyzyjne strojenie koncentracji
nosnikéw w monowarstwie. Pozwolito to na wyznaczenie efektywnych parame-
trow oddziatywan ekscyton-nosnik, ktére opisuja zmiany odpowiedzi optycznej
ekscytonéw w obecnosci elektronéw. Wyznaczono réwniez analogiczne parame-
try oddzialywan pomigdzy ekscytonami, w eksperymentach, przy selektywnym
pobudzaniu optycznym danego przejscia ekscytonowego. Zaobserwowano takze
ztozona dynamike ich zaniku, ktéra bardzo dobrze oddano w zaproponowanym
modelu, uwzgledniajacym rézne kanaty relaksacyjne. Na jego podstawie wy-
znaczono skale czasowe odpowiednich proceséw, takie jak czas zaniku ekscy-
tonu neutralnego, czas formacji trionu i czas rozpraszania miedzydolinowego
swobodnych noénikéow. Na podstawie czasowo-rozdzielczych pomiaréw zaniku
luminescencji okreslono réwniez czas zycia ekscytonu natadowanego z rozroz-
nieniem rekombinacji promienistej i niepromienistej. W pomiarach w funkcji
koncentracji nosnikéw zidentyfikowano takze wpltyw swobodnych elektronow
na przyspieszenie zmierzonej dynamiki.

W nastepnym kroku poszukiwano odpowiedzi na naturalnie nasuwajace
si¢ pytania o wpltyw nosnikéow na kwantowe wtasciwosci badanych ekscyto-
néw takie jak czas dekoherencji lub sita koherentnego sprzezenia X-X—. W
tym celu przeprowadzono pomiary heterodynowej interferometrii spektralnej
mieszania czterech fal, ktore wykazaly szereg interesujacych zjawisk. Przede
wszystkim pokazano, ze rosngca koncentracja nosnikow przyspiesza dekoheren-
cje ekscytonow, zas poréwnawcze pomiary zaniku ich populacji z jednej strony
niezaleznie potwierdzity wnioski z poprzednich etapéw badan, zas z drugiej po-
zwolity stwierdzi¢, ze zanik koherencji ekscytonu neutralnego ograniczony jest
gltownie jego czasem zycia, zas w przypadku ekscytonu natadowanego istotnie
przyczyniaja sie do niego procesy czystego defazowania. Bardzo wazng obser-
wacja byto zauwazenie, ze wprowadzane do monowarstwy elektrony ekranuja
poszerzenie niejednorodne ekscytonu. W szczegdlnosci zwigzana z tym rosnaca
delokalizacja jakosciowo ttumaczy zmierzony wzrost sity koherentnego sprze-
zenia pomiedzy badanymi ekscytonami.

W ostatnim kroku skorzystano z mozliwosci scharakteryzowania wptywu
pola magnetycznego na dynamike ekscytonéw. Najwazniejszym wnioskiem pty-
nacym z przeprowadzonych pomiaréw zaniku luminescencji X i X~ w sil-
nym polu magnetycznym byto zaobserwowanie mniejszej efektywnosci formacji
trionu. Oprocz tego niezaleznie potwierdzono skrécenie czaséw zycia ekscytonu

neutralnego i natadowanego w obecnosci swobodnych elektronow.
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Dodatek: Heterodynowa
Interferometria Spektralna

Mieszania Czterech Fal

W ponizszym rozdziale przedstawie podstawy techniki eksperymentalnej jaka
jest Mieszanie Czterech Fal (ang. Four-Wave-Mixing, FWM) wraz z wyko-
rzystaniem metod stosowanych przy pomiarach heterodynowej intererometrii
spektralnej (ang. Heterodyne Spektral Interferometry, HSI). Umozliwiaja one,
miedzy innymi, pomiary FWM obiektéw o rozmiarach pojedynczych mikro-
metréw, dla ktorych konieczne jest stosowanie obiektywow mikroskopowych.
Obecnie w literaturze istnieje wiele prac doktadnie opisujacych spektroskopie
FWM, na ktorych oparty jest ten rozdziat |76, (80, |92-95].

Wprowadzenie do optycznych rownan Blocha

Niektore sekcje powyzszej rozprawy zawieraly rozwazania dotyczace funda-
mentalnych wlasciwosci badanych stanéw kwantowych takich jak koherencja,
obsadzenie lub ich oddziatywanie ze $wiattem. W tym kontekscie jednym z naj-
bardziej podstawowych modeli opisujacych dynamike dwupoziomowego sys-
temu kwantowego w polu optycznym sa tzw. optyczne réwnania Blocha [94].
Sa one zaréwno punktem wyjscia w modelu pola lokalnego, wprowadzonego w
rozdziale 3. jak i przy opisie efektéw obserwowanych w pomiarach mieszania
czterech fal. W ponizszej sekcji zamieszczono ich krotkie wyprowadzenie na
podstawie [95].

Rozwazmy kwantowy system dwupoziomowy ze stanami podstawowym i
wzbudzonym V¥, ¥, bedacymi wektorami wlasnymi hamiltonianu Hy, o ener-
giach E,, E.
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Elementy odpowiadajacej mu macierzy gestosci mozemy oznaczy¢ jako
~ Pvb Pba
p =

Pab  Paa
okresla sie jako populacje, zas antydiagonalne opisujace koherencje jako polary-

, gdzie elementy diagonalne opisujace obsadzenie stanéw a i b

zacje [94]. Macierz gestosei spetniajaca odpowiednie warunki takie jak: postaé
hermitowska, nieujemne elementy diagonalne i §lad o wartosci jeden moze opi-
sywaé zarowno czysty jak i mieszany system kwantowy. Pierwszy przypadek
opisywalny jest pojedynczg funkcja falowa, a $lad Tr(p*) = 1. Z kolei dla ze-
spotu statystycznego Tr(p?) < 1. W obydwu przypadkach ewolucja czasowa
systemu zadana jest réwnaniem von Neumanna:

dp -

ih—— — [Ha. b 1
Zhdt [ Ovp]a (7 )

stad dalsze rozwazania nie implikuja konkretnej postaci macierzy gestosci okre-

slajacej poczatkowa posta¢ rozwazanego systemu.

Oddziatywanie z zewnetrznym polem optycznym wprowadzany jako dodat-

kowy czton hamiltonianu:

0 —uE(t)

Hpp =
MRG0

(7.2)

gdzie u = er jest dipolowym momentem przejscia, a E(t) — pole elektryczne.

Ewolucja czasowa zdana jest wtedy réwnaniem:

. dpi' A A A o
ih dt] = [Ho, plij + [Hrnt, Plij (7.3)

Komutatory z H, pozostawig jedynie dwa niezerowe elementy:

dppa 7
o= (B = Ea)pa

dpab i (74)
dt = _ﬁ(Ea - Eb)pba

Co mozna wyrazi¢ w prostszej formie jako:

Pab (Ea - Eb) Pab
d a ) E - Ea a
G Poa) _ 0 (B = Ea) S (7.5)
dt | paq h 0 Paa

Pbh 0] \rw
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Uwzgledniajac cztonu komutatorow z Him otrzymuje sie nastepujaca po-

sta¢ rownan na ewolucje macierzy gestosci:

Pab (Eo — Eb) 0 pE@)  —pE@)|  ( pab
dpe|_ i 0 (By — Ea) —pE(t)  pE®) | | oo (7.6)
At | paq hl wE(®)  —pE() 0 0 Paa

Db —pE() HE(t) 0 0 Pob

Rozwazmy zewnetrzne pole elektryczne w postaci fali ptaskiej o czestotli-

wosci w i amplitudzie Ey:
E(t) = Ege ™ +c.c (7.7)

Roéwnanie mozna wtedy znaczaco uprosci¢ postugujac si¢ przyblizeniem
rotujacej fali (ang. rotating wave approximation), w ktérym przechodzi si¢ do
uktadu odniesienia obracajacego sie z czestotliwoscia w. W ten sposoéb wpro-
wadza si¢ nowa postaé¢ elementéw macierzy gestosci

ﬁab(t) = eimpab
Poa(t) = € poa

~ (7.9
paa(t) = Paa
Pov(t) = pb
W tym wypadku réwnanie przyjmuje forme:
Pab A0 =0 (w
d | Pra 0 A Q Q| |jw
o e I . | (7.9)
dt paa _Q* Q O 0 paa
Pub -0 0 0 Pbb

gdzie A = % + w okresla odstrojonie czestotliwosci pola elektrycznego od

energii przejscia i gdzie

- ) E .
Q= Q1 + e¥t) = Lh"(l + €2t (7.10)

Parametr ) okresla sie jako czesto$¢ Rabiego.
Widzimy wiec, ze cztony pochodzace od oddziatywania z zewnetrznym po-

lem elektrycznym (Q) mozna rozdzieli¢ na dwie czesci. Jedng stalg w czasie
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Rozdzial 7. Podsumowanie

i jedng oscylujaca z czestotliwodcig 2w. W praktyce, gdzie rozwazamy przej-
Scia w zakresie optycznym, tak szybkie efekty usredniaja sie do zera w czasie

pojedynczych fs i mozna je pominaé w dalszych krokach (Q — Q).

W ostatnim kroku wyprowadzenia optycznych rownan Blocha do hamilto-
nianu wprowadza sie czton relaksacyjny Hp zdefiniowany w nastepujacy spo-

sob:

[Hg, plo = —ihpw/ T

T . (7.11)
[HRa p]ba = _thba/TQ

Gdzie T) odpowiada za zanik obsadzenia (czas zycia) stanu wzbudzonego, a
T, za czas zaniku koherencji. Wprowadzajac nowe oznaczenia na py, — n i

Pva — P otrzymujemy finalng posta¢ optycznych rownan Blocha:

d
diz = —n/Ty — i(Qp* — p*) (7.12)

d
di; = —p/Ty +iQ(1 — 2n) — iAp (7.13)

Réwnania te réwniez zachodza w sytuacji, w ktorej zewnetrzne pole elek-

tryczne i zwiazana z tym czestotliwo$é Rabiego jest zmienna w czasie Q(t).

W tym miejscu mozna skomentowaé zwiazek makroskopowej polaryzacji
P odpowiadajacej za emisje Swiatta w realnych eksperymentach, a elemen-
tami macierzy gestosci w rownaniach Blocha. Makroskopowa polaryzacja jest
zadana przez warto$¢ oczekiwang operatora dipolowego momentu przejscia:
P = Tr(up). Operator posiada jedynie elementy pozadiagonalne stad wktad
do makroskopowej polaryzacji pochodzi wytacznie od cztonéw macierzy gesto-

Sci zwigzanych z koherencja p.

Mieszanie Czterech Fal

W ogblnym przypadku uktad réwnan nie jest rozwigzywalny anali-
tycznie, przez co zazwyczaj stosuje sie pewne uproszczenia. Przyktadowo moz-
liwe jest rozwiniecie wyrazen opisujacych populacje i polaryzacje w szereg Tay-

lora ze wzgledu na zewnetrzne pole elektryczne/czesto$é Rabiego (2 ~ E). W
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tym wypadku:

n = n(o) + n(l) + n(z) + ...
(0) (1) (2) (7'14)
p=p  +p+pT+ ..

gdzie indeks gorny oznacza potege €2, od ktorej zalezy dany czton. Podstawiajac
rozwinieta postac n, p do rownan Blocha oraz grupujac je ze wzgledu na potege
Q widzimy przyktadowo, ze dla poczatkowego warunku n,p(t = 0) = 0 —

n® p(® = 0. Analogicznie rozpisujac réwnania Blocha do 3-go rzedu:

dp™
Zt = —(iA +1/Ty)p" —iQ
(2)
let — (1/T)n® — i(Qp* — ph) (7.15)
(3)
dZt = —(iA +1/T)p® + 2iQn®

skad ewidentnym jest, ze polaryzacja rzedu (n + 1) zalezy od populacji rzedu

n 1 vice versa.

Mozna réwniez zauwazy¢, ze w osrodkach z centrum inwersji (tak jak w
przypadku izotropowego medium) parzyste rzedy rozwinigcia polaryzacji zni-
kaja, poniewaz kierunek polaryzacji indukowanej przez zewnetrzne pole elek-
tryczne odwraca si¢ przy odwrédceniu kierunku pola elektrycznego. Z tego
wzgledu w spektroskopii nieliniowej to najnizszy, trzeci czton rozwiniecia po-
laryzacji jest przewaznie rozwazany i oznaczany jest jako proces Mieszania
Czterech Fal (FWM).

Dysponujac rownaniem opisujacym dynamike trzeciego rzedu polaryzacji
w zaleznosci od postaci pola elektrycznego rozwazmy jaki sygnal rejestrowany

jest podczas eksperymentéw mieszania czterech fal.

W najprostszym przypadku w pomiarach do pobudzania probek wykorzy-
stuje sie dwie wiazki lasera impulsowego. Rozwazmy graniczng sytuacje, gdzie
pole elektryczne zadane jest przez impulsy w formie delt diraca o separacji
czasowej T, czestotliwosci w i wektorach falowych kq, ko (Rys.:

E(r,t) = (E15(t)e ™ " 4+ By§(t — 7)e ") et (7.16)

W ogoélnosci sygnat n-tego rzedu polaryzacji jest proporcjonalny do pél
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elektrycznych impulséw w postacji:

P™ ~ pr prml pn2 pam? (7.17)

Gdzie n =nl+n2+ml+m2,
tak wiec dla 3-go rzedu polaryza-

cji
P, ~ EE? (7.18)

Czton ten zwigzany jest z au-
todyfrakcjg drugiego impulsu na
periodycznej siatce dyfrakcyjnej
(ang. density grating) tworzacej
sie w materiale na skutek inter-
ferencji obydwu impulséw. Wa-
runek dopasowania wektorow fa-
lowych wymusza réwniez kieru-
nek propagacji tegoz sygnatu k =
2ky — ki, co umozliwia jego se-
lekcje w eksperymentach np. po-
przez zastosowanie odpowiedniej

przestony.

2k,-k,

Rysunek 7.1: Schemat konfiguracji wiazek
w eksperymencie FWM, z zaznaczonym
kierunkiem emisji sygnatu mieszania czte-

rech fal.

Rozwiazuja uktad réwnan (7.15)) z tak zadanym polem elektryczny ([7.16])

mozna wyliczy¢ czasowa zalezno$é sygnatu mieszania czterech fal [92]:

PE). ~ pAE B2O(t — 7)e /o) o=/ Ta) o (—it=m) (i) (7.19)

221 ™~ M
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W przypadku pojedynczego przejscia optycznego faza sygnatu ewoluuje z
konkretng czestotliwoscig i wyraza sie przez cztony zaznaczone na czerwono.

Sytuacje te przedstawiono na Rys.[7.2]

1
74 ( t) oc ¢ 27T g 2-7)Ts
— P
0 t
(3) -27/T,
 foce (2') o< e z
5 = > T

Rysunek 7.2: Dynamika sygnatu FWM w przypadku dla pojedynczego przej-

Scia optycznego. Przedruk za [76].

Widzimy wobec tego, ze analizujac zintegrowany czasowo sygnat FWM w
funkcji przesuniecia miedzy impulsami mozna wyznaczy¢ czas dekoherencji T5.
Proces ten nazywany jest Zanikiem Precesji Swobodnej (ang. Free Induction
Decay). Czas Ty jest bezposrednio zwiazany z szerokoscia linii optycznej opisy-
walng funkcja Lorentza: FWHM = %L, gdzie FWHM-—szerokos¢ potowkowa.
Szerokos¢ ta nazywana jest poszerzeniem jednorodnym.

W realnych sytuacja bardzo czesto charakteryzowany optycznie obszar probki
cechuje sie pewna niejednorodno$cia przestrzenna. W szczegdlnosci moze to
spowodowac, ze rézne miejsca badanego materiatu wykazuja rozne energie ba-
danego przejscia optycznego. W takiej sytuacji prébkowany system kwantowy
posiada pewien rozktad statystyczny energii w zadany przyktadowo rozktadem
Gaussa, o szerokosci 0. Szeroko$¢ ta nazywana jest poszerzeniem niejednorod-
nym. Ze wzgledu na réozne w mozemy zauwazy¢ na podstawie rownania ,
ze polaryzacja w takim systemie zanika szybciej niz T5 kazdego indywidualnego
przejécia optycznego, zwlaszcza gdy o > T, '

Na wyznaczenie poszerzenia jednorodnego w takiej sytuacji pozwala w
szczegblnosci pomiar tzw. echa fotonowego. Zwréémy uwage, ze zaznaczony

w réwnaniu ([7.19) na czerwono czton odpowiedzialny za ewolucje fazy znika,
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dla czasu réwnego podwdjnej separacji miedzy impulsami t = 27 Prowadzi
to do zwielokrotnienia intensywnosci sygnatu FWM pochodzacego od przejsé
optycznych o réznych energiach. Jest to efekt echa fotonowego (ang. photon
echo) i stanowi bezposrednia analogie do efektu echa spinowego obserwowanego

w eksperymentach rezonansu magnetycznego [73|. Sytuacje te przedstawiono

na Rys.[7.3]

1 2 5 7 2
0 T 21 t g

I () e

» T

0
Rysunek 7.3: Dynamika sygnatu FWM w przypadku dominujacego poszerzenia
niejednorodnego. Zintegrowana czasowo intensywnos¢ sygnalu FWM zanika

wyktadniczo z czasem T5/4 dla opéznien dtuzszych niz 1/0. Przedruk za [76].

W tym przypadku zintegrowany czasowo sygnat FWM rowniez zanika w
funkcji przesuniecia miedzy impulsami ze stala czasowa proporcjonalng do T,
co ilustruje wszechstronnos¢ tego typu pomiaréow umozliwiajacych pomiar jed-
norodnej szerokosci przejscia optycznego nawet w obecnosci znaczacej niejed-
norodnosci. Analizujac zanik sygnatu w czasie mozna takze bezposrednio wy-
znaczy¢ poszerzenie niejednorodne o, ktore jest odwrotnie proporcjonalne do
szerokosci czasowej sygnatu echa fotonowego.

Technika ta znalazta szerokie zastosowania migedzy innymi przy badaniach
dynamiki ekscytonéw w studniach kwantowych [84]. Przyktadowo, przy pomia-
rach wykorzystujacych kamere smugowa do rejestracji zaniku sygnatu FWM
w eksperymentach, w ktorych sygnat FWM pochodzacy od stanéw ekscyto-
nowych generowany byt przez dwa energetycznie dostrojone ultraszybkie im-
pulsy laserowe. Tego typu eksperyment przedstawiono na Rys.[7.4], gdzie autor

przytaczanej pracy badat ekscytony ciezkodziurowe w studniach kwantowych
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GaAs/(Al,Ga)As. Rysunek ilustruje réwniez pojawianie sie sygnaltu echa przy

zwiekszaniu niejednorodnosci badanego systemu.

time t (ps)

10 20 30 0 10 20 30
delay t (ps)

Rysunek 7.4: Pomiar zaniku sygnalu FWM ekscytonéw w studniach kwanto-
wych GaAs dla réznych wartoéci poszerzenia niejednorodnego zmierzony za
pomoca kamery smugowej. Sygnat echa fotonowego w ¢t = 27. t — czas po-
miaru, 7 — opOznienia pomiedzy impulsami lasera. Resztkowy sygnat drugiego

impulsu widoczny dla ¢ = 7. Przedruk za [76]

W typowych doswiadczeniach do generowania sygnatu FWM wykorzystuje
sie trzy niezalezne wigzki lasera impulsowego Fy, Fs, F3. Pozwala to na doktad-
niejsza kontrole nad wektorem falowym sygnatu propagujacym sie w kierunku
k = ko + k3 — k1, co odpowiada dyfrakcji trzeciej wigzki na siatce interfe-
rencyjnej pochodzacej od pierwszych dwoch impulsow. W takim przypadku
separacja czasowa miedzy ostatnimi dwoma impulsami 753 = 0. Dodatkowa
zalety ze stosowania 3 wiazek jest mozliwos¢ zmiany tego przesuniecia przy
jednoczesnym zachowaniu zerowego opodznienia pomiedzy pierwszymi dwoma

impulsami 75 = 0.

1T1(3)"“eXP('4T 12/ T>)

€1 €1,2 -
. L ~exp(-21,5/T))
koherencja populacja
- -
Tl?. TEB

time time

Rysunek 7.5: Konfiguracje wigzek laserowych w eksperymencie FWM prébku-
jacym zanik koherencji (a) i populacji (b).
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Mozna pokazac¢, ze w tej sytuacji catkowity, zintegrowany czasowo sygnat
jest proporcjonalny do wytworzonej w eksperymencie populacji. Jego dynamika
w funkcji opdznienia 753 odpowiada zanikowi populacji i pozwala na wyzna-

czenie czasu zycia T3 |75, 80]. Przypadki te zilustrowano na Rys.|7.5|

Heterodynowa Spektroskopia Mieszania Czte-
rech Fal

Do tej pory rozwazano pomiary Mieszania Czterech Fal z separacja prze-
strzenng wiazek laserowych, w ktorych selekcja sygnatu opierata si¢ na wa-
runku dopasowania ich wektoréw falowych (fazy, kpwar = 2ko — ky). Takie
podejscie mozna zastosowa¢ w przypadku, gdy badany materiat cechuje sie
odpowiednia jednorodnoscia przestrzenna. W szczegdlnosci minimalny rozmiar
generowanej przez impulsy laserowe siatki dyfrakcyjnej wynosi nawet dziesiatki
(m, poniewaz musi znacznie przekraczaé¢ dtugosé fali Swietlnej w materiale.
Kolejnym ograniczeniem jest réwniez to, ze przy pomiarach mikroskopowych
wigzki laserowe sg wspotbiezne, co uniemozliwia ich separacje ze wzgledu na
kat padania. W efekcie katowo-rozdzielcze pomiary FWM nie sa mozliwe dla
nanostruktur typu kropki kwantowe, centra barwne, czy eksfoliowane ptatki
materialéow warstwowych w tym dichalkogenki metali przejsciowych.

Alternatyws dla eksperymentéw, w ktorych uzywane wigzki laserowe maja
rozne wektory falowe stanowig pomiary, dla ktérych warunek dopasowania fa-
zowego osiagany jest poprzez odpowiednie przesuniecie czestotliwosci stosowa-
nych wiazek oraz detekcje heterodynowa. Jest to podstawa tzw. heterodyno-
wej spektroskopii mieszania czterech fal (ang. Heterodyne Four-Wave-Mixing
Spectroscopy).

Najprostszy przypadek eksperymentu do wygenerowania sygnatu mieszania
czterech fal wykorzystuje sie dwie wiazki lasera impulsowego (E7, Es) przesu-
niete w czestotliwosci oraz jedna wiazke referencyjna o wyjsciowej czestotliwo-
Sci.

Przesuniecie czestotliwosci wiazek (E4, Ey) generowane jest poprzez ich dy-
frakcje z zachowaniem warunku Bragga na dwéch modulatorach akustooptycz-
nych (ang. Acusto-Optic Modulator, AOM), pracujacych z czestotliwodciami
Q1, Qy. W pierwszym rzedzie ugiecie powoduje to zmiane czestotliwosci wiagzek

Wi = W + QLQ'
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W takim wypadku sygnat FWM generowany przez wiazki F;, E5 jest prze-

suniety wzgledem wyjsciowej czestotliwosci o 2€25 — €2y:

Pl ~ Bi(8)E3(t) ~ et 0rmut (7.20)

W detekceji heterodynowej poszukiwany sygnat optyczny Eg, ktory oscyluje
z czestotliwoscig przesuniety wzgledem wigzki referencyjnej EFr o wy jest z nig
interferowany na ptytce poétprzepuszczalnej. Nastepnie rejestrowany jest przy
pomocy dwoch fotodiod A i B zgodnie ze schematem pokazanym na Rys.[7.6]

Intensywnos¢ mierzonego sygnatu wyraza sie wtedy wzorem:

1
§’ER+ES)|2

[[bS

= ;(ER + Es)"(Er + Es) (7.21)

1 *

SUBR? +|Bsf?) + Re(BEs)

i zawiera cztony zwigzane z absolutng intensywnoscia wiazki Eg i wigzki re-
ferencyjnej, jak réwniez czton interferencyjny. Odejmujac sygnal mierzony na
roznych fotodiodach w tzw. trybie detekcji zbalansowanej mozna wyznaczy¢

intensywnos¢ cztonu interferencyjnego:
[A - IB = RG(E;%ES>, (722)

ktory oscyluje z czestotliwoscia w;. W pomiarach sygnatu mieszania czterech
fal otrzymuje sie go poprzez filtracje zarejestrowanego w ten sposob sygnatu
elektrycznego za pomoca wysokoczestotliwo$ciowego wzmacniacza fazoczutego
pracujacego z odpowiednia czestotliwoscia Qpy . Wyznaczyé mozna w ten
sposéb dynamike sygnalu FWM w funkcji op6Znienia wiazek Ey, Es (7) jak
réwniez w funkeji czasu t zwiazanego z opdznieniem wiazki referencyjnej [76].
Schemat tego typu eksperymentu zamieszczono na Rys.[7.6] a bardziej szcze-
gotowe wyprowadzenia i praktyczne aspekty podobnych doswiadczen mozna

znalezé w [76].
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reference pulse w, &

pulse 1 g =+ Q
[aom1} |

=-—-

Detection at

2Q,-Q,

Rysunek 7.6: Schemat dwuimpulsowego eksperymentu FWM przy heterody-

pulse 2 0, = W5+ Q,

nowej detekcji za pomoca fotodiod podtgczonych do fazoczutego wzmacniacza.
Przedruk za [76].

Heterodynowa Interferometria Spektralna

W celu umozliwienia pomiaréw FWM na pojedynczych kropkach kwantowych
opisana w poprzedniej sekcji technika zostata rozbudowana we wczesnych la-
tach dwutysiecznych przez W. Langbeina i B. Pattona [96]. Zaproponowali oni
wykorzystanie w pomiarach mieszania czterech fal techniki spektralnej interfe-
rometrii fazowej [97] do jednoczesnego prébkowania sygnatu pochodzacego od
roznych emiterow kwantowych. Ponizej zamieszczono krotkie omoéwienie jak
otrzymywane sg widma sygnalu mieszania czterech fal w tego typu ekspery-
mentach na podstawie [93], 97].

Podobnie jak w uprzednio omawianym przypadku czestotliwosé impulso-
wych wiazek laserowych Ey, E5 shuzacych do wygenerowania sygnatu mieszania
czterech fal jest modulowana za pomocg AOM: w; = wy + Q1 1 wy = wp + (g,
gdzie wy — wyjsciowa czestotliwosé lasera. Biegnag one wspotliniowo i kiero-
wane sg na probke z wykorzystaniem obiektywu mikroskopowego. Oprécz tego
wykorzystywana w eksperymencie impulsowa wiazka referencyjna Er (o wyj-
Sciowej czestotliwosci wy) takze ogniskowana jest na prébee, ale jej ognisko
jest przesuniete wzgledem wigzek pomiarowych o kilkanascie mikrometréw,
tak by nie obejmowalto badanej nanostruktury, np. poza ptatek monowarstwy
w przypadku pomiaréw TMDs [28].

Wygenerowany sygnal mieszania czterech fal propaguje si¢ zgodnie z kie-
runkiem wiazek Ei, Fy. Zbiorczo oznaczmy te wigzke jako wigzke probkujaca
Es. Nastepnie Eg i Fr kierowane sg na modulator akustooptyczny.

Schemat detekcji opiera sie¢ na mieszaniu optycznym wiazki probkujacej

oraz referencyjnej za pomocg modulatora akustooptycznego dzialajacego z
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ustalong czestodcia Qa0nr. Proces ten zostal schematycznie zilustrowany na

Rys.[7.7]

Ref.o, AOM Ref:o+m,q,,
Signal:mg

P,

P
TSound &

Signal:og Propagation el

Signal:ogo, .

Rysunek 7.7: Mieszanie optyczne sygnatu z wiazka referencyjna za pomoca

modulatora akusto-optycznego pracujacego z czestotliwoscia Qaons. Przedruk

za [03).

W eksperymencie wiazki wychodzace z AOM P, i Pg kierowane sa do spek-
trometru i oddzielnie obrazowane na gérnej i dolnej potowie matrycy kamery
CCD, co umozliwia jednoczesny pomiar ich widm spektralnych.

Dyfrakcja wigzki optycznej na modulatorze akustooptycznym w pierwszym
rzedzie ugiecia powoduje zmiane jej czestotliwosci o czestotliwosé pracy AOM,
przy czym znak efektu zalezy od wzglednego kierunku propagacji wiazki i
fali akustycznej w krysztale modulatora zgodnie ze schematem z Rys.[7.7] W
takiej sytuacji czestotliwos¢ wiazki referencyjnej w kierunku P4 zwicksza sie o
czestotliwo$c pracy AOM w o 1 propaguje sie wspotbieznie z nieugieta wiazka
sygnatu, ktorej czestotliwosci sie nie zmienita. Analogicznie w kierunku Pp
propaguje sie wigzka referencyjna o niezmienionej czestotliwosci oraz wigzka
sygnatu o czestotliwosci mniejszej o waon -

Spektralna interferometria fazy polega na pomiarze interferogramu sygnatu
o poszukiwanej formie pola elektrycznego Eg z referencja zadana znanym po-
lem elektrycznym Eg.

W celu zaobserwowania na kamerze CCD widm interferencyjnych konieczna

jest wobec tego zgodno$¢ czestotliwosci: wg = wy + waons-
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Zmiana czestotliwosci AOM umozliwia w ten sposdb pomiar interferogra-
mow wigzki referencyjnej z sygnaltem o czestotliwosci speliajacej ten warunek.
Przyktadowo, w sytuacji, gdy Qaon = 2€s — €21 mierzony jest interferogram
sygnatu FWM. Formalne wyprowadzenia pokazujace jak za pomoca modula-
¢ji AOM i pomiaru spektroskopowego osigga sie filtracje sygnatu o zadanej

czestotliwosci mozna znalezé w [76].

W ogélnosci metoda ta umozliwia rowniez bezposredni pomiar E; i Fjy,
jesli Qaonr rOWNe jest €2 lub €2y, Mozliwy jest takze pomiar wyzszych rzedow
polaryzacji np. polaryzacji piatego rzedu Qaon = 3Q22—2€2; (Mieszanie Szesciu
Fal, ang. Six-Wave-Mixing), za$ jedynym ograniczeniem na Q 4on = 11214152
jest warunek l; + [y = 1.

Podobnie jak w przypadku mieszania wigzek za pomocg ptytki potprzepusz-
czajacej omawianego w poprzedniej sekcji, widma interferencyjne otrzymuje sie

poprzez odjecie tak zmierzonych wiazek Py i Pg:
SFWM(CU) = PA — PB = QRB(ES(W)EE(UJ) (723)

Wazne jest, by rozdzielczos¢ spektralna stosowanego monochromatora umoz-
liwiata obserwacje oscylacji interferencyjnych pomiedzy sygnatem i referencja.
Okres oscylacji jest w szczegdlnosci zalezny od réznicy faz Eg i Er. W eks-
perymentach wprowadza si¢ wobec tego dodatkowe przyspieszenie wiazki re-
ferencyjnej wzgledem poszukiwanego sygnatu. Przyktadowo, przy interferencji
dwoch impulsow $wiatta o centralnej dlugosci fali A = 1um, przyspieszenie
jednego z nich o 3 ps (réznica 1 mm w drogach optycznych) skutkuje okre-
sem widmowych oscylacji rzedu 1 nm. W pomiarach referencja jest zwykle
przyspieszona o kilkaset fs (7g) wzgledem impulsu sondujacego Es i ustalona
podczas skandéw opdznieniem wiazki sondujacej 2. Okres jej interferencji z
sygnatem echa fotonowego (ktére jest dodatkowo opdznione o 112 wzgledem
wiazki sondujacej) jest mniejszy dla wiekszych opdznien 75 i nalezy pamie-
tac, zeby rozdzielczo$¢ spektrometru pozwalata na ich pomiar dla szczegdlnie
dhugich op6znien.

Wyrazenie opisujace interferencje sygnatu i referencji Es(w)Eg(w) jest w
ogblnosci funkcjg zespolong i znajac posta¢ impulsu referencyjnego mozna z
niego otrzymaé zaréwno amplitude jak i faze sygnalu w funkcji czestotliwo-
Sci (energii). W praktyce zaklada sie zwykle posta¢ impulsu referencyjnego,

w ktorej widmo amplitudy pola elektrycznego jest dane jako pierwiastek ze
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zmierzonego widma jego intensywnosci I, a faza jest stata, z doktadnoscig do
wezesniej opisanego przyspieszenia Tr: Er(w, Tg) = /Ige “0TF,

Zaleznosé czasowa sygnatu mozna wtedy wyznaczy¢ za pomoca odwrotne;j
transformaty Fouriera: Es(t) = F~!(Eg(w)).

W eksperymencie mamy dostep jedynie do czesci rzeczywistej cztonu inter-

ferencyjnego
Srwm(w, Tr) = 2R6(E5(w)E}§(w)ei‘“°TR = f(w)ei“’om (7.24)

Jego odwrotna transformata Fouriera generuje wobec tego dwa komponenty
symetryczne w czasie wzgledem 7g: Spwar(t) = F~Y(Spwu(w)) = f(t —Tr) +
f(=t —1r)

Aby wyznaczy¢ widmo sygnatu mieszania czterech fal korzysta sie w takiej
sytuacji z warunku przyczynowosci, poniewaz w realnej sytuacji nie spodzie-
wamy sie zadnego sygnalu przed przyjéciem wczesniejszej z interferowanych
wiazek [97]. Stad pod uwage brany jest jedynie komponent f(¢ — 7g), co ma-
tematycznie odpowiada przemnozeniu przez funkcje theta Heavyside’a.

Ostatecznie zwigzek poszukiwanego widma sygnatu mieszania czterech fal

ze zmierzonym interferogramem ma postaé:

FO#)F Y (Spwu(w)))
Ir(w)

Koncowe spektrum dane jest funkcjg zespolong i zawiera informacje za-
réwno o amplitudzie jak i fazie sygnatu FWM. Moze by¢ analizowane zaréwno
w funkcji czestotliwosci (energii) jak i czasu po zastosowaniu odwrotnej trans-

formaty Fouriera.
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Dodatek: wspo6lczynniki
zalamania wykorzystane w

symulacjach macierzy przejscia
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Wspblezynnik zatamania

Wspbtezynnik zatamania

fgﬁu(g:rf) Si [38] | Si0, [39] | hBN [37] fgfi“f:;f) Si [38] | SiOs [39] | hBN [37]
0.400 4.275 | 1.558 2.220 | [0.700 4.070 | 1.541 2.110 |
0.410 4.380 | 1.557 2.211 0.710 4.050 | 1.540 2.109
0.420 4410 | 1.555 2.203 0.720 4.030 | 1.540 2.108
0.430 4.440 | 1.554 2.196 0.730 4.010 | 1.540 2.106
0.440 4.470 | 1.553 2.189 0.740 3.990 | 1.540 2.105
0.450 4.475 | 1.552 2.183 0.750 3.970 | 1.539 2.104
0.460 4.480 | 1.552 2.177 0.760 3.950 | 1.539 2.103
0.470 4.485 | 1.551 2.172 0.770 3.930 | 1.539 2.102
0.480 4.490 | 1.550 2.167 0.780 3.918 | 1.539 2.101
0.490 4.480 | 1.549 2.163 0.790 3.907 | 1.539 2.100
0.500 4.470 | 1.549 2.158 0.800 3.895 | 1.538 2.099
0.510 4.465 | 1.548 2.154 0.810 3.883 | 1.538 2.098
0.520 4.460 | 1.548 2.151 0.820 3.872 | 1.538 2.098
0.530 4.435 | 1.547 2.147 0.830 3.860 | 1.538 2.097
0.540 4410 | 1.546 2.144 0.840 3.845 | 1.538 2.096
0.550 4.385 | 1.546 2.141 0.850 3.830 | 1.537 2.095
0.560 4.360 | 1.546 2.138 0.860 3.815 | 1.537 2.094
0.570 4.338 | 1.545 2.135 0.870 3.800 | 1.537 2.094
0.580 4.317 | 1.545 2.133 0.880 3.785 | 1.537 2.093
0.590 4.295 | 1.544 2.130 0.890 3.770 | 1.537 2.092
0.600 4273 | 1.544 2.128 0.900 3.755 | 1.537 2.092
0.610 4252 | 1.543 2.126 0.910 3.740 | 1.536 2.091
0.620 4230 | 1.543 2.124 0.920 3.725 | 1.536 2.091
0.630 4210 | 1.543 2.122 0.930 3.710 | 1.536 2.090
0.640 4190 | 1.542 2.120 0.940 3.695 | 1.536 2.089
0.650 4170 | 1.542 2.118 0.950 3.680 | 1.536 2.089
0.660 4150 | 1.542 2.116 0.960 3.671 | 1.536 2.088
0.670 4130 | 1.541 2.115 0.970 3.663 | 1.535 2.088
0.680 4110 | 1.541 2.113 0.980 3.654 | 1.535 2.087
0.690 4.090 | 1.541 2.112 0.990 3.645 | 1.535 2.087
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