Streszczenie w jezyku polskim

Niniejsza rozprawa doktorska jest po§wigcona badaniu wlasciwosci optycznych kompleksow
ekscytonowych w monowarstwach stopéw dichalkogenkow metali przejsciowych, w szczegdlnosci
MoWSe, oraz WSSe. Stopy TMD stanowia szczegdlnie interesujaca grupe materialow
dwuwymiarowych ze wzgledu na mozliwo$¢ niemal ciagglego strojenia ich wlasciwosci elektronowych
i optycznych poprzez zmian¢ sktadu chemicznego. Umozliwia to projektowanie materiatow o
pozadanych wlasciwosciach, co czyni je obiecujacymi kandydatami do zastosowan w optoelektronice i
dolinotronice.

Glownym celem prowadzonych badan byta identyfikacja oraz analiza wlasciwosci optycznych
komplekséw ekscytonowych obserwowanych w niskotemperaturowych widmach fotoluminescencji
monowarstw stopow TMD zamknietych w hBN. Istotnym elementem badan byla réwniez analiza
ewolucji tych komplekséw pod wpltywem zewngtrznego pola magnetycznego przylozonego zarowno
prostopadle, jak i rownolegle do ptaszczyzny probki.

W przypadku monowarstwy WSSe zamknigtej w hBN zbadano widma fotoluminescencji w
funkcji temperatury prébki oraz niskotemperaturowe widma fotoluminescencji w funkcji mocy
pobudzania. Na tej podstawie zidentyfikowano rezonanse odpowiadajace ekscytonowi neutralnemu i
trionowi. Pomiary realizowane w zewne¢trznym polu magnetycznym przylozonym réwnolegle do
ptaszczyzny probki umozliwilty identyfikacje optycznie wzbronionego stanu podstawowego ekscytonu
neutralnego. Pomiary wykonywane w polu magnetycznym przytozonym prostopadle do plaszczyzny
monowarstwy pozwolity natomiast wyznaczy¢ wartos$ci g-czynnikéw zwigzanych z efektem Zeemana
obserwowanych rezonansow. Analiza otrzymanych warto$ci g-czynnikow umozliwita jednoznaczng
identyfikacje kompleksow ekscytonowych obserwowanych w widmach fotoluminescencji monowarstw
WSSe zamknigtych w hBN.

Dla monowarstw MoyW1.xSe2 o roznym stosunku Mo/W: 85/15, 68/32, 49/51, 46/54 oraz 23/77,
zamknietych w hBN, zbadano ewolucj¢ widm fotoluminescencji w funkcji temperatury probki oraz
niskotemperaturowe widma fotoluminescencji w funkcji mocy pobudzania lasera. Na tej podstawie
zidentyfikowano rezonanse odpowiadajace ekscytonowi neutralnemu i trionowi. Pomiary widm
fotoluminescencji w polu magnetycznym przytozonym prostopadle do ptaszczyzny probki umozliwity
wyznaczenie wartosci g-czynnikow zwigzanych z efektem Zeemana ekscytondw neutralnych i trionow.
Zaobserwowano nieliniowg zalezno$¢ wartosci g-czynnika ekscytonu neutralnego od sktadu stopu.
Efekt ten wyjasniono na podstawie obliczen struktury pasmowej metodg DFT oraz wyznaczonych
warto$ci g-czynnikdw pasma przewodnictwa, pasma walencyjnego i efektywnego g-czynnika
ekscytonu neutralnego. Duze wartosci g-czynnika ekscytonu neutralnego przypisano mieszaniu stanow
pasma przewodnictwa z dolin K i Q, prowadzacemu do zmiany charakteru orbitalnego stanow
elektronowych.

W dalszej czesci pracy zbadano wpltyw pola magnetycznego przytozonego rownolegle do
plaszczyzny probki na wlasciwosci optyczne monowarstw MoxWi1Se; zamknietych w hBN.
Zaobserwowano wzrost intensywnosci emisji ciemnego ekscytonu neutralnego wraz ze wzrostem pola
magnetycznego przytozonego w plaszczyznie probki. Energia tego rezonansu jest nizsza od energii
jasnego ekscytonu neutralnego, co wskazuje na optycznie wzbroniony stan podstawowy ekscytonu.
Istnienie ciemnego stanu ekscytonowego potwierdzono na podstawie obliczen DFT z uwzglednieniem
korekcji GW, ktore umozliwity okreslenie kolejnosci spinowej pasm przewodnictwa i walencyjnego.
Uzyskane wyniki pozwolity okresli¢ charakter podstawowego stanu ekscytonowego badanych
materiatlow. Wykazano, ze monowarstwy M0o49Wos51S€2, M0g46Wo545€2 0raz Moo esWo 325€> naleza
grupy monowarstw o ciemnym stanie podstawowym. Dla tych monowarstw wyznaczono réwniez
warto$¢ rozszczepienia energii pomiedzy jasnym i ciemnym ekscytonem neutralnym. Dodatkowo dla
Mo0o,6sWo 3252 wyznaczono wartos¢ g-czynnika w ptaszczyznie opisujgcego mieszanie standow jasnego
i ciemnego ekscytonu neutralnego. Zaobserwowano rowniez spadek intensywno$ci emisji jasnego



ekscytonu wraz ze wzrostem pola magnetycznego przytozonego w plaszczyznie probki. Efekt ten nie
byl dotychczas raportowany dla monowarstw TMD. Zaproponowano model teoretyczny wyjasniajacy
obserwowany efekt oraz jego zwiazek z warto$cia g-czynnika w ptaszczyznie.

Uzyskane rezultaty stanowig istotny wklad w zrozumienie wlasciwosci optycznych

monowarstwowych stopéw dichalkogenkéw metali przejSciowych oraz dostarczaja informacji
niezbednych do projektowania przyszlych urzadzen optoelektronicznych i dolinotronicznych
wykorzystujacych materialy dwuwymiarowe.

Rozprawa zostata podzielona na osiem rozdzialéw oraz materialy dodatkowe.

Rozdzial 1 zawiera przeglad literatury dotyczacy materialow dwuwymiarowych,
potprzewodnikowych  dichalkogenkéw  metali  przejsSciowych  oraz  kompleksow
ekscytonowych. Omowiono wpltyw temperatury i mocy pobudzania na widma
fotoluminescencji monowarstw TMD, wtasciwo$ci ciemnych ekscytondw, efekt Zeemana oraz
wlasciwosci optyczne stopdéw dichalkogenké6w metali przej§ciowych.

Rozdzial 2 poswigcono metodom przygotowania probek, obejmujagcym wzrost krysztalow
objetosciowych, wyznaczanie sktadu stopéw z wykorzystaniem technik SEM-EDX, eksfoliacje
mechaniczng, metody selekcji i1 identyfikacji monowarstw oraz technike transferu
deterministycznego stosowang do zamykania monowarstw stopow w hBN.

Rozdzial 3 przedstawia podstawy fizyczne fotoluminescencji oraz rozpraszania
ramanowskiego.

Rozdzial 4 zawiera opis uktadéw eksperymentalnych wykorzystanych w badaniach,
obejmujacych pomiary niskotemperaturowych widm fotoluminescencji, eksperymenty
realizowane w zewngtrznym polu magnetycznym oraz pomiary widm ramanowskich.
Rozdzial 5 dotyczy wlasciwosci optycznych monowarstw WS,Se1.x zamknigtych w hBN oraz
wplywu temperatury, mocy pobudzania i zewn¢trznego pola magnetycznego na obserwowane
kompleksy ekscytonowe.

Rozdzial 6 przedstawia badania monowarstw MoxW1.xSe> zamknietych w hBN w zewngtrznym
polu magnetycznym przylozonym prostopadle do ptaszczyzny probki oraz analize zaleznosci
wartosci g-czynnikow od sktadu stopu. Zaprezentowano réowniez obliczenia DFT struktury
pasmowej oraz teoretyczne wartosci g-czynnika ekscytonu neutralnego, ktore umozliwity
interpretacje¢ uzyskanych wynikow eksperymentalnych.

Rozdzial 7 poswiccono badaniom wptywu pola magnetycznego przytozonego w ptaszczyznie
probki na wilasciwosci optyczne monowarstw MoxW1.xSe;, obejmujacym analize¢ pojasniania
ciemnych ekscyton6bw oraz pociemniania ekscytondw jasnych. Przedstawiono rdéwniez
obliczenia struktury pasmowej potwierdzajace ciemny charakter stanu podstawowego oraz
model teoretyczny wyjasniajacy obserwowany spadek intensywnos$ci emisji ekscytonu jasnego
1 opisujacy wartos¢ g-czynnika w ptaszczyznie probki.

Rozdzial 8 stanowi podsumowanie najwazniejszych wynikow rozprawy oraz przedstawienie
dorobku naukowego Autorki.

Materialy dodatkowe zawierajg trzy zataczniki obejmujace dodatkowe zagadnienia teoretyczne oraz
analiz¢ niepewnosci pomiarowych zwigzanych z wyznaczaniem warto$ci g-czynnikow.



