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1 Imie i nazwisko

Tomasz Jakubczyk

2 Stopnie naukowe i dyplomy

2.1 Stopnie doktorskie

Stopien doktora w systemie ,,co-tutelle”:
2014- Dyplom doktora (summa cum laude), ,,Wplyw ograniczenia fotonicznego na emisje z kropek
kwantowych CdTe”,
promotorzy:
prof. Piotr Kossacki, Wydziat Fizyki, Uniwersytet Warszawski,
oraz prof. Detlef Hommel, Instytut Fizyki Ciala Stalego, Uniwersytet w Bremie (Niemcy)

2.2 Tytul magistra

»Wplyw érodowiska fotonicznego na spontaniczna emisje Swiatta z kropki kwantowej”, Wydzial Fizyki
Promotor: prof. Jan Gaj
Wydziat Fizyki Uniwersytetu Warszawskiego

3 Zatrudnienie w instytucjach naukowych:

od 2024 r. Adiunkt, stanowisko state, Wydzial Fizyki Uniwersytetu Warszawskiego

2020-2024 Adiunkt, kierownik projektu w ramach programu NAWA | Powroty”, Wydzial Fizyki Uni-
wersytetu Warszawskiego

2017-2020 Stypendysta, indywidualne stypendium Marie Sklodowska-Curie Actions, Uniwersytet w
Bazylei

2014-2017 Doktorant, uczestnik projektu: ERC Starting Grant kierowanego przez dr. Jacka Ka-
sprzaka, Instytut Néela, CNRS, Grenoble, Francja

4 Opis osiggniecia

4.1 Tytul osiggniecia naukowego: ,,Postepy w tworzeniu i badaniu koherencji
optycznej w ukladach ciata statego”

Opisane tutaj osiagniecie to seria publikacji naukowych oznaczonych jako TJ1-TJ9. W ponizszych

sekcjach opisuje artykuty i osiagniecia bardziej szczegdtowo.

4.2 Streszczenie

Praca habilitacyjna przedstawia badania spéjnosci emisji z pétprzewodnikowych zrédet $wiatta kwan-
towego w trzech réznych uktadach materialowych. Obejmuja one samoorganizujace sie kropki kwan-
towe (z ang. Quantum Dots - QDs), monowarstwy dichalkogenkéw metali przej$ciowych (z ang. Trans-
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ition Metal Dichalcogenides - TMDs) oraz centra barwne w materialach o szerokiej przerwie energe-
tycznej. Dla kazdego z ukladéw uzyto dopasowanych, specjalistycznych metod eksperymentalnych.
W badaniach wykorzystano mikrospektroskopie mieszania czterech fal (a ang. Four Wave Mizing
- FWM) z heterodynows interferometria spektralng do badania kropek kwantowych i monowarstw
dichalkogenk6w metali przejsciowych poprzez (i) znalezienie metod wykonywania spektroskopii kohe-
rentnej za pomoca deterministycznej mikrooptyki, (ii) wykrywanie i pomiar mechanizméw defazowania
indukowanego fononami w poszczegblnych QD oraz (iii) wskazujac granice defazowania radiacyjnego
w monowarstwach TMD, ktore tworza fundamentalny limit czasowy dla spdjnoéci w oparciu o czas
zycia ekscytonu (1o~ 2T7).

W badaniach wykorzystuje sie kriogeniczne, rezonansowe techniki spektroskopii do badania cen-
tréw barwnych utworzonych w diamencie za pomoca zapisu laserowego (ang. laser writing) przy uzyciu
immersyjnych soczewek (z ang. Solid Immersion Lenses - SILs). W rezultacie obserwuje sie waskie,
stabilne linie optyczne $wiadczace o zredukowanym szumie tadunkowym. Wyniki eksperymentéw od-
dzielaja jednorodne od niejednorodnych efektéw poszerzenia emisji optycznej, i przyczyniaja sie do
rozwoju zrodet nierozréznialnych fotonoéw i interfejséw spin-foton.

Metoda analizy FWM poszczegblnych emiteréw péiprzewodnikowych pozwala mierzy¢ mechani-
zmy zaniku T, prowadzac do opracowania metod stabilizacji szerokosci linii spektralnych. Badania
wykazuja dwie charakterystyczne skale czasowe i rozrézniajg procesy zaniku populacji od szybkich pro-
cesow dyfuzji spektralnej. Badania centrow barwnych ujawniajg szum tadunkowy wynikajacy z fabry-
kacji mikrostruktur. Szum ogranicza ich zastosowania w sieciach kwantowych, poniewaz determinuje
maksymalng widocznosé interferencji Hong-Ou-Mandla. Centra charakteryzujace sie zredukowanym
szumem tadunkowym umozliwiaja zaréwno zastosowania nanofotoniczne dzieki efektowi Purcella, jak
i sterowanie elektryczne. Badania przyczyniaja sie do rozwoju Zrodel na zintegrowanych chipach, ktore
to zrodia emitujg stabilne, nierozréznialne fotony z duzg czestotliwoscia, majace zastosowanie w pod-
stawowych badaniach materiatowych i rozwoju kwantowych sieci fotonicznych.

4.3 Wprowadzenie
4.3.1 Czym jest koherencja oraz dlaczego jest dla nas istotna?

Na dtugo przed sformutowaniem formalnych koncepcji spdjnosci optycznej ,magia” interferencji fa-
scynowalta naukowcéw. Na poczatku XIX wieku eksperyment Thomasa Younga z podwdjna szczelina
wykazal, ze fale $wietlne moga sie nakladaé, tworzac jasne i ciemne prazki, co dowodzi, ze pola docie-
rajace dwiema Sciezkami zachowuja dobrze zdefiniowana faze wzgledna w odpowiednich skalach prze-
strzennych i czasowych. Dzisiaj nazywamy ten rodzaj wzajemnego wyroéwnania spdjno$cig optyczng
pierwszego rzedu. W ciagu nastepnych dziesiecioleci odkryliSmy, ze badajac, w jaki sposéb fale Swietlne
zachowuja synchronizacje w czasie i przestrzeni, mozemy uzyska¢ bezposredni dostep do wlasciwosci
kwantowo-mechanicznych zrodet $wiatta. Spojnosé optyczna pierwszego rzedu determinuje, w jaki
sposob dipol emitera w jednym momencie jest statystycznie powiazany (lub ,pozostaje powiazany
fazowo”) z dipolami w innym momencie. Korelacje te sa regulowane przez czas koherencji emitera
Ts, dlatego eksperymenty z interferencjg optyczna zapewniaja bezposredni wglad w mechanizmy de-
koherencji zakodowane w dynamice emitera. Badanie koherencji kwantowej umozliwia naukowcom
obserwacje istotnych interakcji pétprzewodnikéw, w tym sprzezenia fononowego i efektéw defazowania
wynikajacych ze zmian tadunku w otoczeniu, ktére ujawniaja podstawowe zasady fizyki regulujace
zachowanie emitera.

Czas koherencji emitera Ty (doktadne definicje terminéw uzytych w niniejszym dokumencie znaj-
duja sie w zalaczniku 4.9.1) jest ograniczony przez zanik promienisty oraz czyste defazowanie i wy-
znacza gorna granice czasu koherencji optycznej emitera. Ma on silny wplyw na nierozréznialnosé
wymagang dla wysokiej widocznosci interferencji dwufotonowej, ktéra z kolei jest niezbedna do wie-
lofotonowych efektéw interferencji kwantowej, takich jak efekt Honga-Ou-Mandla (HOM) [1]. Efekt
HOM stanowi podstawe liniowego optycznego przetwarzania informacji kwantowej, [2] umozliwiajac
interferencje dwufotonowa o wysokiej widocznoéci, ktora jest gtéwnym zasobem do realizacji operacji
splatania i (czeéciowych) pomiaréw stanu Bella za pomoca optyki liniowej. Podobnie protokoty komu-
nikacji kwantowej, takie jak wymiana splatania [3], i teleportacja kwantowa, [4], wymagaja wysokiej
nierozréznialnoéci fotonéw, poniewaz pomiar stanu Bella o wysokiej wiernoéci opiera sie na idealnej
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interferencji dwoch fotondéw na plytce swiattodzielacej.

W pélprzewodnikach spéjnosé mozna wywolaé poprzez wzbudzenie materialu spéjnym swiattem,
takim jak lasery. W péiprzewodnikach objetosciowych i warstwowych, a takze w studniach kwanto-
wych, naswietlanie to generuje pary elektron-dziura, ktore przyciagaja sie nawzajem, tworzac ekscy-
tony. Zdolno$¢ do kontrolowania i utrzymywania statych relacji fazowych miedzy kwantowymi stanami
defektéw atomowych umozliwia tym defektom dzialanie jako kontrolowane dwupoziomowe ukiady
kwantowe.

W kropkach kwantowych w najprosztszym przypadku dwa poziomy mechaniki kwantowej odnosza
sie do obecnosci (stan wzbudzony) lub braku (stan podstawowy) pojedynczej pary elektron-dziura,
uwiezionej w tych nanostrukturach. Pary te posiadaja moment dipolowy, umozliwiajacy oddzialywanie
ze $wiatlem, i zazwyczaj ulegaja anihilacji poprzez emisje fotonu w skali nanosekundowej. Zaréwno
defekty atomowe, jak i zwlaszcza kropki kwantowe sa cennymi zasobami do generowania pojedynczych
fotonéw na zgdanie — kluczowego elementu w zastosowaniach kwantowych, ktére opieraja sie na
splataniu i nierozréznialnosci fotonéw. Jednak utrzymanie spdjnosci ma fundamentalne znaczenie dla
zachowania superpozycji kwantowej i splatania, ktére sa niezbedne do wydajnego i niezawodnego
dziatania urzadzen kwantowych.

4.3.2 Metodologia: Jak mierzy¢ sp6jno$é emiteréw polprzewodnikowych?

Historycznie rzecz biorac, badania nad spdjnoscig pierwszego rzedu rozpoczety sie od klasycznych eks-
perymentéw optycznych, w szczegdlnosci poprzez wykorzystanie interferometru Michelsona. Michel-
son opracowal swoj interferometr przede wszystkim w celu wykrywania niewielkich réznic w dtugosci
Sciezki optycznej. PéZniej ta sama koncepcja interferometru zostata zaadaptowana do pomiaru diu-
gosci spojnosci nowych zrodet Swiatta, takich jak lampy wytadowcze, oraz laseréw. Wraz z postepem
w dziedzinie pétprzewodnikéw i elektroniki kwantowej w potowie XX wieku naukowcy wykorzystali
interferometry typu Michelsona do pomiaru szerokosci linii emisyjnej i czasu spdjnosci laseréw potprze-
wodnikowych (np. GaAs), a nastepnie rozszerzyli te pomiary na przejscia ekscytonowe w studniach
kwantowych. Wraz z odkryciem kropek kwantowych i innych struktur niskowymiarowych interferometr
Michelsona zostal ponownie udoskonalony. Fotoluminescencja probki (PL) jest czesto zbierana i wysy-
tana do interferometru. Zmieniajac réznice drog w jednym ramieniu, uzyskuje sie wzor interferencyjny,
ktérego widocznosé maleje, gdy opdznienie drogi przekracza czas koherencji emitera.

Wariant koncepcji Michelsona, interferometr Macha-Zehndera, wykorzystuje oddzielne ptytki swia-
tlodzielace do rozdzielania i ponownego laczenia wiazki, zapewniajac zazwyczaj lepsza kontrole nad
polaryzacja. W eksperymentach z ciatami stalymi mozna go skonfigurowa¢ do konfiguracji dla wiazki
swobodnej lub takiej opartej na swiattowodach. Skanujac wzgledne op6znienie miedzy dwoma ramio-
nami, mozna bezposérednio zmierzy¢ stopien koherencji pierwszego rzedu, powszechnie oznaczany jako
g(l)(T). Sygnat zachowuje wysoka widocznosé w okolicy opdznienia zerowego i wykazuje stopniowy
spadek wraz ze wzrostem czasu opoOznienia, co wskazuje na zanik koherencji.

Wraz z rozwojem zrédel pojedynczych fotonéw w okreslonych warunkach zaréwno interferome-
try Macha-Zehndera, jak i Michelsona moga dostarcza¢ informacji o szybkosci dekoherencji, ponie-
waz umozliwiaja pomiar zaniku spéjnosci fazowej (pierwszego rzedu) w czasie. Jednak w przypadku
wzbudzenia nierezonansowego nadmiar nosnikéw i procesy fononowe silnie przyspieszaja dekoherencje,
prowadzac do poszerzenia emisji i zmniejszenia nierozréznialnosci fotonow. Nierozréznialnosé fotonow
jest bezposrednio okreslana przez czas koherencji optycznej emitera: tylko fotony emitowane w cza-
sie koherencji majg dobrze zdefiniowana faze i czestotliwosé, co pozwala im interferowaé kwantowo-
mechanicznie. Motywuje to do stosowania wzbudzenia rezonansowego lub kwazirezonansowego, ktore
minimalizuje szumy Srodowiskowe i pozwala zmierzy¢ lub wykorzystaé koherencje emitera.

Znaczenie wzbudzenia (kwazi)rezonansowego dla spdjnos$ci Zastosowanie metod kontroli
spojnosci (np. wzbudzenia kwazirezonansowego lub p-powlokowego, w przypadku kropek kwanto-
wych) zazwyczaj zapewnia lepszy wglad w mechanizmy dekoherencji emiteréw pojedynczych fotonéw
niz scenariusze czysto nierezonansowe lub stabo wzbudzone z powodéw wymienionych ponizej.

Deterministyczne przygotowanie stanu kwantowego Koherentne sterowanie umozliwia
bezposrednia kontrole nad stanem kwantowym emitera i utatwia stosowanie technik — takich jak
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oscylacje Rabiego lub pomiary echa fotonowego — ktére ujawniajg skale czasowe i procesy odpowie-
dzialne za defazowanie. Poniewaz stan superpozycji pojedynczego kubitu zalezy zaréwno od amplitudy,
jak i fazy, celem sterowania koherentnego jest ksztaltowanie pola sterujacego — dostosowanego pod
wzgledem amplitudy i fazy. Pozwala to na osiggniecie pelnej kontroli nad jego stanem kwantowym,
czyli pozycja i trajektoria na sferze Blocha.

Zmniejszenie szumu Srodowiskowego Wzbudzenie dalekie od rezonansu czesto moze prowa-
dzi¢ do szybszego rozfazowania (lub szerszych szerokosci linii) w poréwnaniu z pompowaniem rezo-
nansowym lub prawie rezonansowym. Wynika to z faktu, ze wzbudzenie nierezonansowe zazwyczaj
wprowadza do uktadu dodatkowe nosniki i fonony, ktére moga zwieksza¢ szum i wzmacniaé¢ zjawiska
rozpraszania, ktore pogarszaja spojnos¢ fazowa.

Rodzaje pobudzania (kwazi)rezonansowego: e Manipulowanie ekscytonami powloki p.
W najwczeéniejszych demonstracjach spdjnej kontroli optycznej w poélprzewodnikowych kropkach
kwantowych naukowcy skupiali sie na manipulowaniu ekscytonami powloki p [5, 6].

e Pomiar fotopradu. W przypadku pojedynczych kropek kwantowych spektroskopie rezonansowa
mozna réwniez przeprowadzi¢ poprzez pomiar fotopradu. Pod wplywem przyltozonego pola elektrycz-
nego fotonosniki powstate w kropce tunelujg i sa wykrywane jako zmiany fotopradu rzedu kilku pA
[7]:

¢ Wykrywanie fluorescencji rezonansowej. Inna technika wykorzystuje rezonansowy laser son-
dowy do wzbudzenia przejscia optycznego i wykrywania powstalych niespéjnych fotonéw. Kluczowym
wyzwaniem jest tutaj ttumienie rozproszonego lasera sterujacego. We wczesnych eksperymentach sto-
sowano zbieranie pod katem normalnym ze wzbudzeniem pod katem [8], w potaczeniu z filtrowaniem
przestrzennym i polaryzacyjnym. P6Zniej wneka o niskim wspoétczynniku dobroci Q dodatkowo zmniej-
szyla rozpraszanie lasera docierajace do detektréw [9].

e Wzbudzanie osi odbicia z polaryzacjami ortogonalnymi. Alternatywna konfiguracja fluore-
scencji rezonansowej wzbudza i zbiera wzdluz tej samej osi odbicia, ale wykorzystuje polaryzacje
ortogonalne. Wysokiej jakosci polaryzator i etalon odfiltrowujg rezonansowe swiatto laserowe, umozli-
wiajac wykrywanie fotonOow o nieznacznym przesunieciu energii — takich jak pasma boczne Rabiego
tripletu Mollowa [10].

Ograniczenia standardowych technik oceny spdjnosci Ograniczeniem wyzej wymienio-
nych narzedzi spektroskopowych jest ich niezdolno$¢ do rozréznienia miedzy dekoherencja wywotana
rozpraszaniem a defazowaniem spowodowanym rozkladem czestotliwosci oscylatora (tj. rozszerzeniem
niejednorodnym, wiecej szczegbéléw znajduje sie w zalaczniku 4.9.1) . W pélprzewodnikach takie po-
szerzenie czesto wynika z nieuporzadkowania strukturalnego — na przyktad z réznic gruboéci studni
kwantowych lub zmiennego w przestrzeni naprezenia. Natomiast techniki nieliniowe omoéwione w poniz-
szym akapicie moga ujawnié¢ rzeczywista szybkos¢ dekoherencji spowodowanej rozpraszaniem, nawet
w przypadku wystepowania rozszerzenia niejednorodnego, co jest gtéwna motywacja do stosowania
techniki echa fotonowego[11].

Technika echa fotonowego umozliwia badaczom badanie ukrytych procesow dekoherencji poprzez
wykorzystanie refazowania koherentnych wzbudzen w o$rodku. Pierwszy impuls laserowy w ekspery-
mencie z dwoma impulsami echa fotonowego tworzy koherentng superpozycje stanéw, ktore nastepnie
sg refazowane przez drugi impuls w celu wytworzenia sygnatu echa pojawiajacego sie w pdzniejszym
czasie. Sygnal ponownie emitowany w eksperymentach z fotonowym echem wykazuje wysoka wrazli-
wo$¢ na niejednorodne poszerzenie i wielokrotne mechanizmy defazowania. Sprawia to, ze technika ta
ma kluczowe znaczenie dla badania czasu zycia koherencji i zrozumienia, w jaki sposéb fundamentalne
oddziatywania miedzy elektronami i fononami oraz szum indukowany tadunkiem wplywaja na stany
kwantowe w potprzewodnikach.

Detekcja sygnalu spdjnego za pomoca mieszania czterech fal — eliminacja rezonansowego
tla laserowego Stopien spdjnosci mozna okresli¢ ilo$ciowo, mierzac obecnosé relacji fazowej w cza-
sie i przestrzeni miedzy polem fizycznym emitowanym przez uktad a polem odniesienia (laserem w
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naszym eksperymencie FWM). Sp6jnoéé mierzy sie zatem za pomoca obserwowalnej polaryzacji, ktora
odzwierciedla relacje fazowa miedzy stanami kwantowymi.

W ciele stalym typowym przyktadem emiteréw dwupoziomowych sa péiprzewodnikowe kropki
kwantowe, w ktérych obecnoéé lub brak pojedynczego sputapkowanego ekscytonu okresla odpowiednie
stany kwantowe. Ze wzgledu na stosunkowo duzy optyczny moment dipolowy wsréd emiteréw pojedyn-
czych fotonéw kropki kwantowe bardzo skutecznie oddzialuja z rezonansowymi polami $wietlnymi, co
czyni je idealnymi platformami do spdjnej kontroli optycznej. Skutecznym sposobem przygotowania i
badania spdjnosci w takich emiterach jest sterowanie przejSciem optycznym za pomoca femtosekundo-
wych impulséw laserowych, skupionych spektralnie na energii przejscia, oraz obserwacja nastepujacej
po nich emisji. Trudno$¢ w tym eksperymencie polega na tym, ze intensywnos$¢ lasera dominuje nad
odpowiedzia kropek zazwyczaj o 10'2. Aby odfiltrowaé¢ odpowiedz, a tym samym zmierzyé spéjnosé,
siegamy po sprawdzone narzedzia spéjnej spektroskopii nieliniowe;j.

Jednym ze sposobow odrzucenia tla jest zastosowanie nastepujacej procedury. Wiazke z lasera im-
pulsowego dzielimy na trzy tory optyczne i modulujemy ich wzajemne fazy. Realizuje sie to poprzez
przepuszczenie kazdego ciagu impulséw przez modulator akustooptyczny (AOM), ktéry przesuwa cze-
stotliwoéé optyczng odpowiadajgcej mu wigzki o éciéle zdefiniowane przesuniecie w zakresie czesto-
tliwosci radiowych (RF). Wzajemne oddzialywanie trzech tak przesunietych czestotliwosci w nielinio-
wym osrodku (kropce kwantowej) prowadzi do wytworzenia nieliniowej polaryzacji oraz emisji znanej
jako czterofalowe mieszanie (four-wave mixing, FWM, formalny opis wprowadzajacy znajduje sie w
dodatku 4.9.2). Proces wykrywania wymaga polaczenia sygnalu FWM z sygnatlem odniesienia (oscy-
lator lokalny) w celu okreslenia zaréwno jego sily, jak i charakterystyki fazowej. Informacje spektralne
sygnatu FWM staja sie widoczne we wzorze interferogramu, ktory shuzy jako narzedzie demodulacji
do wyodrebnienia danych dotyczacych polaryzacji nieliniowej. Pomiar polaryzacji FWM (i jej dyna-
miki) pojedynczego emitera jest mozliwy dzieki technice heterodynowej interferometrii spektralnej
(HSI) [12]. Poprzez dostrojenie pola impulsu optycznego (pulse area) system mozna deterministycznie
przygotowaé w pozadanej spdjnej superpozycji w dowolnym punkcie w reprezentacji sfery Blocha. HSI
umozliwia filtrowanie wybranego sygnatu nieliniowego o wybranej czestotliwosci z tta o innych czesto-
tliwosciach i emisji niespéjnej (szumu). Aby odzyskaé odpowiedZ spektralna zaréwno w amplitudzie,
jak i fazie, stosuje sie interferometrie spektralna [13]. Sygnal mozna odzyskaé¢ zaréwno w dziedzinie
czasu, jak i czestotliwosci.

Jako technika wieloimpulsowa, analiza zaleznoéci od op6znienia czasowego miedzy impulsami wzbu-
dzajacymi pozwala na badanie zaniku populacji lub spéjnosci. Dzieki zjawisku echa fotonowego to
ostatnie mozna rowniez zmierzy¢ nawet w przypadku poszerzenia niejednorodnego. Jest to zatem
optymalna technika do oceny, na przykltad, poszerzenia jednorodnego emiteréw poszerzonych niejed-
norodnie. Pozwala to odpowiedzie¢ na istotne pytania dotyczace tego, co decyduje o obserwowanych
charakterystykach spektralnych i ogranicza wydajnos¢ emiteréw. Wreszcie, wiele schematéw przetwa-
rzania informacji kwantowej wykorzystuje techniki rezonansu optycznego jako narzedzie do inicjaliza-
¢ji, manipulacji i odczytu kubitow.

4.4 Spodjnos¢ w kropkach kwantowych
4.4.1 Stan wiedzy i wyzwania przed moim wkladem w te dziedzine

Pojedyncze fotony stanowia podstawowy element wiekszosci technologii optyki kwantowej. Przez lata
opracowano wiele metod generowania pojedynczych fotonéw. W szczegdlnosci emitery poélprzewodni-
kowe maja potencjat skalowalnosci i integracji z urzadzeniami elektronicznymi. Pomimo intensywnych
wysitkow zaréwno w zakresie badan podstawowych, jak i rozwoju zastosowan, idealne zrédto pojedyn-
czych fotondéw pozostaje wcigz nieosiagalne. Badano rézne platformy — od kropek kwantowych po
centra barwne w diamentach — pod katem ich potencjatu do wytwarzania niezawodnych, pojedyn-
czych fotonéw na zadanie, ale zadna z nich nie laczyla w jednynm systemie wszystkich pozadanych
cech, takich jak wysoka nierozréznialno$é¢ fotondéw, solidna spdjnosé spinowa i skalowalnosé. Przez
wiele lat kropki kwantowe poélprzewodnikowe stuzyly w pionierskich badaniach z optyki kwanto-
wej w ciele statym. Dla kropek kwantowych osiaggnieto m.in. rekordowa jasnosé¢ zrédet jednofotonowych
cechy [14, 15]. Ocena kropek kwantowych jako zrédet pojedynczych fotonéw zalezy od odpowiedzi na
istotne pytania dotyczace ich podstawowych wlasciwosci. Jakie czynniki ograniczajg ich mozliwosci
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operacyjne? Naukowcy potrzebuja metod do badania efektéw poszerzenia niejednorodnego oraz do
zrozumienia mikroskopowych proceséw powodujacych dekoherencje.

Pomimo przewag nad parametrycznymi zrédlami fotonéw czy atomami w putapkach optycznych,
jak dotad nie ma w ciele stalym ani interfejsu fotonéw pojedynczych, ani interfejsu spinowo-fotonowego
dziatajacego w rezimie fotonéw pojedynczych, ktéry wykazywaltby bezposéredni potencjal do powszech-
nego praktycznego wdrozenia, poniewaz zaden system nie taczy wszystkich koniecznych aspektéw. Aby
wymieni¢ najbardziej znane przyklady brakujacych elementow w obecnie badanych systemach: cen-
tra NV w diamencie charakteryzuja sie staba rozréznialnoécia fotonow w potaczeniu z jakakolwiek
wydajna struktura fotoniczna [16], centra wakancji krzemowych w diamencie wymagaja temperatur
rzedu milikelwinéw, aby uzyskaé¢ wystarczajacy czas koherencji spinowej, a kropki kwantowe nie maja
wysoce spdjnego spinu i charakteryzujg sie niejednorodnoscia w energii emisji fotnoow. Dla nowych
zrodel, ktére sa testowane, pomiar koherencji jest przydatnym narzedziem optymalizacji pod katem
nierozréznialnosci fotonow.

4.4.2 Méj wktad

Chociaz wykrywanie fotoluminescencji z QD od dziesiecioleci jest tatwym zadaniem, obserwacja i ocena
jej spojnosci pozostaje wyzwaniem. Ze wzgledu na mocne odbicie i stosunkowo mala site oscylatora ge-
nerowane nieliniowe sygnaly FWM sa zazwyczaj ponizej poziomu szumu detektoréw. Do wzmocnienia
sygnatu potrzebne sa struktury fotoniczne. Ich zasada dziatania jest dwojaka. Po pierwsze, wzmacniaja
one pole elektromagnetyczne lasera w miejscu QD. Po drugie, struktury fotoniczne zwiekszaja szybkosé
emisji i poprawiaja sprzezenie z pozadanym modem fotonicznym, ktory jest kierowany do detektora.
Wreszcie, struktury fotoniczne moga poméc swiathu w przenikaniu przez granice préznia-dielektryk w
obu kierunkach, zmniejszajac niepozadane odbicie lasera.

Gigantyczna odpowiedz koherentna pojedynczych kropek kwantowych InAs osadzonych
w fotonicznych trabkach W pracy [TJ1] opisujemy "trabki"fotoniczne — struktury, ktére umoz-
liwity dostep do spdjnosci kropek kwantowych. Poprzednie generacje zostaly opracowane w Greno-
ble [17, 18]. Podczas mojego pobytu w Grenoble (2014-2017), pod kierunkiem J. Claudona i J.-M.
Gérarda z CEA Grenoble, w pomieszczeniach czystych wyprodukowaltem zawieszong wersje takich
innowacyjnych falowodowych anten fotonicznych, jak przedstawiono na rys. 1. Urzadzenie to jest za-
wieszong strukturg przypominajacg igle, wykonang z GaAs i zamocowana do kwadratowych filaréw w
celu zapewnienia stabilnosci mechanicznej. W poréwnaniu z poprzednimi wersjami urzadzen, zawiesze-
nie trabek powoduje zmniejszenie naprezen mechanicznych na kropkach kwantowych, ktére zazwyczaj
znajduja sie w najcienszej czedci drutu i sa podatne na naprezenia.

W kolejnych etapach, wspélnie z doktorantem Quentinem Mermillodem, przeprowadziliSmy eks-
perymenty spektroskopii mieszania czterech fal na kropkach kwantowych osadzonych w fotonicznych
trabkach. Dzieki niemal gaussowskiemu profilowi podstawowego modu prowadzonego, gaussowskie
wiazki wzbudzajace, dopasowane do poprzecznego ksztattu tego modu, sa prowadzone wzdtuz zweza-
jacej sie sekcji struktury z niewielkimi stratami. Pole wzbudzenia jest zatem adiabatycznie (tzn. bez
strat wynikajacych ze sprzezenia z innymi modami) wzmacniane w miare zblizania sie do koncéwki
anteny, gdzie znajduja sie kropki kwantowe. W poréwnaniu z kropks kwantowa osadzona w objeto-
Sciowym materiale GaAs, uzyskuje sie 100-krotny wzrost amplitudy wzbudzenia [19], ktéra napedza
FWM. Wydajnoéé zbierania generowanego FWM wzrasta z okolo 1% do 45%. W rezultacie FWM
jest odzyskiwane z poprawa stosunku sygnatu do tta o okoto czynnik 4000. Ponadto te nierezonan-
sowe struktury fotoniczne w naturalny sposob zapewniaja duze pasmo operacyjne przekraczajace 100
nm. Wspdélne wysitki eksperymentalne i technologiczne przyniosty zatem bezprecedensowy wglad w
dynamike i kontrole spdjnosci optycznej pojedynczych emiteréw w ciatach statych.

Przyktadowe widmo FWM ujawnia przejécia ekscytonowo-biekscytonowe (GX—XB) i trionowe
(ET) w r6znych QD. Wzmocnione sprzezenie staje sie widoczne po wykresleniu amplitud FWM GX
i XB w zaleznosci od pola impulsu #; FE7; maksymalna wartoS$¢ FWM jest osiagana dla intensyw-
nosci By wynoszacej zaledwie ~ 0,3 uW, czyli o dwa rzedy wielkosci mniej niz w przypadku kropek
kwantowych osadzonych w materiale objetosciowym [20]. Oprécz tego znaczacego ulepszenia, szerokie
pasmo przenoszenia fotonicznych trabek umozliwia wielokolorowa spektroskopie koherentna stanéw
wzbudzonych i otwiera mozliwosci pomiaru szybkosci defazowania, sprzezen koherentnych i struktur
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Rysunek 1: Trabka fotoniczna do wzmacniania FWM pojedynczych ekscytonéw w krop-
kach kwantowych InAs. (a) Obraz skanningowej mikroskopii elektronowej (SEM) zawieszonej
trabki fotonicznej, wykonanej z GaAs i zawierajacej kilka samoorganizujacych sie kropek kwanto-
wych InAs w poblizu podstawy (wstawka). (b) Amplituda FWM rozdzielona spektralnie (fioletowy) i
faza (pomaranczowy), z widmem lasera pobudzajacego pokazanym szara linia. (¢) Amplituda FWM
jako funkcja obszaru impulsu 61 o /P;, wskazujaca oscylacje Rabiego przy przejéciach ekscytonu
(GX, zielone kétka) i biekscytonu (XB, niebieskie kwadraty); przewidywania teoretyczne przedsta-
wiono jako linie ciagle. Rysunek zaadaptowany z Ref.[TJ1]

pozioméw w calym spektrum krokpek kwantowych. Wreszcie, wykorzystujac strojenie energii wywo-
tane naprezeniem (jak wykazano w Nat. Nanotechnol. 9, 106 (2014)), mozna doprowadzi¢ do rezonansu
oddzielnych przej$¢ ekscytonowych, utatwiajac w ten sposéb sprzezenie radiacyjne za posrednictwem
fotonéw przewodzonych przez trabke.

Wplyw fononéw na dekoherencje pojedynczych ekscytonéw w deterministycznych mikro-
soczewkach z kropkami kwantowymi Chociaz trabki fotoniczne (oméwione wczesniej) oferuja
znaczne korzysci, ich istotng wada jest niska wydajnosé optymalnie funkcjonujacych urzadzen, wyni-
kajaca z losowego rozmieszczenia QD, ktore nie sa wyréwnane z litograficznie proukowanymi trgbkami.

Obiecujaca alternatywa jest zastosowanie mikrosoczewek, ktére mozna deterministycznie zdefinio-
waé za pomoca litografii elektronowej, jak wykazala grupa prof. S. Reitzensteina z TU Berlin [21].
Podobnie jak trabki fotoniczne, soczewki te umozliwiaja skuteczne sprzezenie z polami zewnetrznymi,
ale, co najwazniejsze, ich umiejscowienie mozna dopasowaé do kropek kwantowych z dokladnoscia
wynoszaca okoto 30 nm. Zapewniaja one réwniez szerokie pasmo dzialania w zakresie okolo 50 nm
szerokosci pasma spektralnego.

Jak opisaliSmy w publikacji [TJ2] przy uzyciu FWM na pojedynczych ekscytonach w InAs-QD
w mikrosoczewkach, rozdzieliliémy dynamike populacji i spdjnosci oraz $ledziliSmy ich zaleznosé od
temperatury. Subpikosekundowy spadek koherencji wynika z ultraszybkiego sprzezenia ekscytonu z
fononami (formowania polaronu), ktére jest réwniez odpowiedzialne za powstanie pasma fononowego
w fotoluminescencji. Obliczenia modelu niezaleznych bozonéw z realistycznymi ksztaltami QD (prze-
prowadzone przez Daniela Wiggera i Tilmanna Kuhna z Uniwersytetu w Miinster) pozwolily iloSciowo
uchwycié¢ wezesny zanik, frakcje linii zero-fononowej (ZPL) oraz ksztalt linii wynikajacy ze sprzezenia
z fononami. Zostaly one zilustrowane na rys. 2. ZaobserwowalisSmy, ze przejécia ekscytonowe w tych
QD wykazuja znaczne odchylenia spektralne, prowadzace do niejednorodnego poszerzenia ¢ rzedu
kilkudziesieciu peV. Aby wlasciwie uchwycié ten efekt, konfiguracja FWM zostata ulepszona poprzez
dodanie linii opdzniajacej miedzy wiazka impulséw FEs oraz wiazka referecyjna E, w eksperymencie
FWM. Bylem pierwszym autorem i odpowiadatem za caly przebieg eksperymentu, ktory zostat pdzniej
doceniony przez recenzentéw i opublikowany w ACS Photonics [TJ2].

Postepy w koherentnej spektroskopii nieliniowej pojedynczych magnetycznych kropek
kwantowych Osiagniecie opisane w publikacji [TJ3] dotyczy spéjnej spektroskopii nieliniowej ma-
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Rysunek 2: (a) U gory: Sekwencja dwéch impulséw uzyta do pomiaru profilu echa. U dotu: Zintegro-
wana amplituda FWM w funkcji 7op w temperaturze 5 K, wykazujaca echo Gaussa, ktérego szerokosé
czasowa daje niejednorodne poszerzenie ¢; linia ciggla przedstawia dopasowanie teoretyczne. Wstawka:
Niejednorodne poszerzenie /81n(2) o uzyskane z szerokosci czasowej echa dla réznych temperatur.
(b) U géry: Sekwencja dwdch impulséw do badania defazowania trionéw. Na dole: zmierzona ampli-
tuda FWM jako funkcja opdZnienia 119, ujawniajaca dynamike spdjnosci w réznych temperaturach;
linie ciagte wskazuja dopasowania teoretyczne. Wstawka: wyodrebniony czas defazowania Ty w funkcji
temperatury. Rysunek zaadaptowany z ref. [TJ2].

gnetycznych kropek kwantowych. Po pierwsze, przyczynilem sie do opracowania struktur nanofoto-
nicznych [22] zaprojektowanych specjalnie w celu ulatwienia eksperymentéw spektroskopii spéjnej.
Zastosowanie szerokopasmowych powlok antyrefleksyjnych w potaczeniu ze zoptymalizowana geome-
tria urzadzenia pozwolilo na skuteczne ttumienie rezonansowego tta laserowego i poprawe uzyskiwania
sygnatu FWM. Czulo$é eksperymentalna osiagnieta dzieki tej metodzie umozliwita nam wykrycie sta-
bych koherenetnych odpowiedzi poszczegdlnych kropek magnetycznych, co doprowadzito do komplek-
sowych badan ich spéjnosci. Zaproponowana przez nas metoda projektowania struktur fotonicznych
do bezszumowej detekcji nieliniowej stanowi istotny postep w metodologii, ktéry w opisanych dalej
krokaach pozwolita w pionierski sposéb kontrolowa¢ uktady spin-ekscytonowe za pomoca spdjnych
metod optycznych w platformie potprzewodnikowe;j.

Zainspirowani wzrostem wydajnosci osiagnietym dzigki prébcee opisanej w poprzedniej pracy [22],
wyszliSmy poza dotychczas stosowana konstrukcje poét-wneki. OpracowaliSmy w pelni monolityczne
wneki, wybierajac czteroelementowy stop CdZnMgTe jako materiat konstrukcyjny. Po wielu nieuda-
nych préobach z poprzednimi prébkami, postep ten w koncu pozwolil mi uzyskaé wystarczajaco
wysoki sygnal mieszania czterech fal, aby ujawnié¢ wlasciwosci koherencji kropek kwanto-
wych zawierajacych jony magnetyczne[TJ3]. W poréwnaniu z niedomieszkowanymi kropkami CdTe,
ktore wykazuja tworzenie echa fotonowego, defazowanie indukowane fononami i bicie koherencji zwia-
zane ze struktura subtelng pojedynczego jonu Mn?t wprowadza dyskretna teksture spinowa, ktora
zasadniczo modyfikuje odpowiedz spektralng. Interakcja miedzy ekscytonem a zlokalizowanym spi-
nem rozszczepia linie emisji ekscytonu na sze$¢ oddzielnych linii wynikajacych z réznych wzglednych
orientacji spinu Mn i ekscytonu. Dyskretny charakter poszerzenia niejednorodnego powoduje dodat-
kowe efekty defazowania i wzory oscylacji, ktére wykraczaja poza quasi-ciagte zmiany obserwowane w
niedomieszkowanych kropkach.

4.5 Spéjnosé w dichalkogenkach metali przejsciowych (TMD)

MoSs w postaci objetosciowej jest potprzewodnikiem ze sko$ng przerwa energetyczna, jednak w 2010
roku Tony Heinz i wspélpracownicy wykazali, ze eksfoliacja krysztatu do pojedynczej warstwy S—Mo—S
odwraca kolejno$¢ pasm, podnoszac sko$ng przerwe energetyczng o ~0,6¢eV i zamieniajac monowar-
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Rysunek 3: Dynamika FWM ekscytonu QD. (a) Dynamika koherencji jako funkcja opdznienia 7o
wykazujaca defazowanie i bicie indukowane FSS. Wstawka pokazuje defazowanie indukowane fononami
w skali czasowej kilku ps. (b) Dynamika populacji jako funkcja opéznienia 13 wykazujaca pojedynczy
wykladniczy zanik. Rysunek zaadaptowany z Ref.[TJ3]

stwe w jasne zrédlo fotonéw z bezposrednia przerwa energetyczna [23]. Dwa lata p6zniej ta sama grupa
wykazala, ze Swiatto o prawoskretnej i lewoskretnej polaryzacji sprzega sie selektywnie z nieréwnowaz-
nymi dolinami KT i K~, osiggajac prawie 100 % polaryzacje optyczng doliny z nanosekundows trwa-
loscig [24]. Te dwa wyniki — inzynieria struktury pasmowej kontrolowana warstwowo oraz pseudospin
doliny adresowalny optycznie — wzbudzity dzisiejsze zainteresowanie monowarstwami dichalkogenkéw
metali przejsciowych (TMD).

Dlaczego pojedyncze warstwy TMD majg znaczenie — W kazdym poétprzewodnikowym TMD
(MXg z M = Mo, Wi X =S, Se), przejécie od posredniego do bezposredniego w grubosci monowar-
stwy powoduje powstanie ekscytonéw o energii wiazania przekraczajacej 0,2 eV [25]. Wynikowa sita
oscylatora jest tak duza, ze na przyklad monowarstwa WSy pochlania do 15 % padajacego Swiatta i
ulega rekombinacji promieniowania w ciggu < 1ps. Tak silne sprzezenie $wiatta z materig umozliwia
efektywne tworzenie polarytonéw plazmonéw powierzchniowych [26] i selektywne tworzenie polaryto-
néw ekscytonowych [27, 28], wskazujac potencjal dla na ultraszybkiej optoelektroniki dolinowej.

4.5.1 Pytania badawcze i stan wiedzy przed moim wkladem w dziedzine

Okoto 2016 r. publikowane czasy koherencji i czasy zycia populacji dla ekscytonéw TMD nadal réznity
sie o rzedy wielkosci [29]. Szybkosci zaniku promienistego i niepromienistego zaleza w duzym stopniu
od temperatury, naprezenia, srodowiska dielektrycznego, szumu tadunku i nieuporzadkowania, ktore
razem generuja niejednorodna szeroko$¢ linii o (szerokos$é potéwkowa, z ang full-width half mazimum
- FWHM). Nawet najlepsze zrealizowane dotad emitery pojedynczych fotonéw w TMD wykazuja
zazwyczaj szerokosé linii wynoszaca ~ 2 GHz, czyli o rzad wielkosci wiekszg niz granica czasu zycia
wynoszaca ~ 200 MHz [30, 31, 32, 33, 34, 35].

4.5.2 Méj wktad

— Jednowarstwowe TMD zawieraja silnie zwigzane ekscytony o duzych momentach dipolowych i ul-
traszybkim rozpadzie radiacyjnym, co czyni je idealnymi poligonami do$wiadczalnymi do badania
mikroskopowych granic spdjnosci optycznej. Wykorzystujac mikroskopie heterodynowa z mieszaniem
czterech fal (FWM), uzyskaliémy dostep zaréwno do dynamiki koherencji (7%), jak i populacji (1)
ekscytonéw neutralnych i natadowanych z rozdzielczoScig ponizej pikosekundy i selektywnoscia prze-
strzenna ponizej mikrona, a wszystko to przy niskiej mocy wzbudzenia laserowego rezonansowego,
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zapewniajacego minimalne wzbudzenia i wynikajace z nich zaklocenia systemu. Aby rozdzieli¢ posze-
rzenie wynikajace z fundamentalych granic (np. radiacyjne) i to wynikajace z niedoskonaltosci ekspe-
rymentalnych (np. szum ladunkowy), wdrozyliémy mikrospektroskopie FWM na czterech prototypo-
wych monowarstwach — MoSes, WSa, MoSy i WSes. Gléwna przeszkoda w uzyskaniu precyzyjnych
informacji w eksperymentach naszych poprzednikéw byt duzy rozmiar obszaréw badanych optycznie
(zazwyczaj érednica kilkudziesieciu mikronéw), ktére sa wymagane do wdrozenia tradycyjnych me-
tod spektroskopii nieliniowej — takich jak mieszanie czterech fal z rozdzielczoscig katowa w duzych
obszarach ptatkéw TMD. Badanie duzych obszaréw powoduje usrednianie obserwowanych czaséw i
utrudnia obserwacje PokonaliSmy te trudnos$é, wykorzystujac wykrywanie heterodynowe wrazliwe na
faze, ktore umozliwia badanie obszaréw mikroskopowych.

Koherencja ograniczona radiacyjnie w MoSes. Mikrospektroskopia mieszania czterech fal
umozliwita po raz pierwszy obserwacje z wystarczajaca prezycja dynamiki populacji ekscytonow w
monowarstwach MoSey, odkrywajac profil zaniku ponizej pikosekundy [TJ4]. Stanowito to znaczacy
przetom metodologiczny, poniewaz wczeéniejsze podejécia byly ograniczone przez niewystarczajaca
rozdzielczosé czasowa. Poprzez mapowanie rozdzielczoéci czasowej echa fotonowego FWM w eksfolio-
wanych ptatkach MoSes, wykazatem, ze czas defazowania ekscytonéw zbliza sie do granicy radiacyjnej,
Ty ~ 2T, w skali czasowej ponizej ps. Odkrycie to zmienito interpretacje granic spdjnosci czasowej
w TMD. Echo fotonowe bezposrednio ujawnito niejednorodne poszerzenie o nawet w skali ponizej
pm, a jego zaleznosé od opdznienia umozliwita rozdzielenie wktadu jednorodnego i niejednorodnego
do poszerzenia linii emisyjnej. Poszerzenie wywotane fononami zmierzono za pomoca eksperymentow
przy zmiennej temperaturze, podczas gdy tréjimpulsowe FWM ujawnito konkurencje miedzy szybkimi
procesami rekombinacji radiacyjnej w stozku $wietlnym a mechanizmami relaksacji stanu ciemnego,
ktore kontroluja pozostate zachowanie populacji ekscytonéw. Wyniki te ustanowity punkt odniesienia,
zgodnie z ktérym spéjna reakcja w obszarach MoSes wysokiej jakoéci jest z natury ograniczona
przez rozpad promieniowania i wrazliwa na lokalny krajobraz nieuporzadkowania, co motywuje do
stosowania rozdzielczej przestrzennie FWM jako optymalnego narzedzia do badania pétprzewodnikow
2D. [TJ4]
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Rysunek 4: Dynamika mieszania czterech fal (FWM) neutralnych ekscytonéw w monowarstwie MoSe,.
(a) Amplituda FWM rozdzielona w czasie w zaleznosci od opdznienia impulsu 712, pokazujaca tworze-
nie sie echa fotonowego. Wyodrebniony czas rozfazowania T5 zbliza sie do dwukrotnosci czasu zycia
populacji T3, $wiadczac o spdjnosci ograniczonej promieniowaniem. (b) Defazowanie zalezne od tem-
peratury ujawnia wplyw poszerzenia indukowanego fononami. Rysunek zaadaptowany z Ref.[TJ4].

Osiggniecie granicy jednorodnosci w MoS; enkapsulowanym w hBN. Opierajac sie na tej
metodologii, zbadalem MoSy enkapsulowany w hBN, w ktérym Srodowisko dielektryczne zmniejsza
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poszerzenie niejdenorodne linii ekscytonowej. Obrazowanie hiperspektralne FWM ujawnito globalng
redukcje o do kilku meV i pozwolito zaobserwowaé obszary o skali mikronowej, w ktorych odpowiedz
optyczna osiaga granice jednorodnosci. Korelacja {o,~, u, 71} w réznych pozycjach i temperaturach
pozwolita okresli¢ ilosciowo, w jakim stopniu lokalizacja stabnie wraz ze zmniejszeniem nieuporzad-
kowania. Dynamika gestosci rozdzielona fazowo ujawnila trzy oddzielne kanalty wielociatowe, ktore
rozpoczynaly sie od (i) szybkiego rozpadu radiacyjnego w czasie ps, po ktérym nastepowalo (ii) redy-
strybucja stanu ciemnego oraz (iii) opdzniony proces rekombinacji, ktéry odpowiadal mechanizmowi
rozpadu trzech ekscytonéw w skali czasowej ns. Co najwazniejsze, spojne wykrywanie pozwolito na
rozdzielenie rzeczywistych (przesuniecie energii) i urojonych (poszerzenie) czesci energii wlasnej eks-
cytonu poprzez ich faze, dajac mikroskopowy obraz defazowania spowodowanego oddzialywaniem i
poszerzenia wywolanego wzbudzeniem w MoS,. [TJ5]
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Rysunek 5: Sp6jnosé i dynamika gestosci populacji w MoSy enkapsulowanej w hBN. (a) Przejsciowe
FWM zmierzone w obszarach o niskim stopniu nieuporzadkowania wykazuja swobodny zanik indukcji
(FID), co dowodzi, ze odpowiedz osiaga granice jednorodnosci. (b) Amplituda FWM zintegrowana w
czasie jako funkcja 19 zmierzona dla temperatur wskazanych. Czas defazowania T2 jest mierzony na
podstawie wykladniczego zaniku przy 72 > 0, a wraz ze wzrostem temperatury obserwuje sie rosnacy
wplyw defazowania fononowego . W temperaturze 4,5 K (niebieskie kotka) nalezy zwrocié uwage na
obecno$¢ sygnalu FWM dla 112 < 0. Rysunek zaadaptowany z ref. [TJ5]

Kontrola koherencji w WS, za pomoca oddzialywan srodowiskowych. W WS, dokonatem
kwantyfikacji wptywu srodowiska zewnetrznego (podloze/adsorbaty /szum tadunku) na dynamike neu-
tralnych i natadowanych kompleksow ekscytonowych. Podejécie oparte na FWM wykazalo zwiazek
przyspieszonego defazowania i zaniku populacji z poszerzeniem niejednorodnym. Praca ta uwydatnita,
ze optymalizacja otoczenia dielektrycznego i chemicznego jest réwnie wazna jak jako$¢ krysztatu dla
zblizenia sie do sp6jnodci ograniczonej zanikiem promienistym w TMD oraz dla stabilizacji dynamiki
trionéw /komplekséw istotnej dla urzadzen z regulowanym stanem tadunkowym. [TJ6]

Spéjnosé dolinowa. Oprécz populacji i defazowania, nasze badania zapewnity réwniez bezposredni
dostep do spdjnosci dolinowej, tj. spojnosci fazowej miedzy ekscytonami znajdujacymi sie w nierow-
nowaznych dolinach K i K. W WSy, FWM ujawnilo wspolistnienie trionéw wewnatrz- i miedzy-
dolinowych, ktére tworza uktad typu V sprzezony poprzez wspélny elektron stanu podstawowego .
Ich spéjna superpozycja prowadzi do kwantowych dudnienn Ramana, z ktérych wyodrebniliémy czas
defazowania sp6jnosci doliny 75’ alley 1,3 ps — znacznie dtuzszy niz wczes$niej raportowane warto-
$ci. Brak wykrycia sygnatu podczas pomiaréw przeciwnej polaryzacji kotowej dowodzi, ze polaryzacja
doliny pozostaje stabilna. Badania wykazuja, ze FWM stanowi skuteczna metode badania dynamiki
pseudospinu doliny, co otwiera nowe mozliwosci zastosowan w dolinotronice i optyce kwantowej [TJ6].

4.6 Spodjnosé¢ w centrach defektéw atomowych
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Rysunek 6: Sp6jnosé dolinowa trionéw w monowarstwach WSy zmierzona przez FWM. (a) Spdjnosé
rozdzielona w czasie wykazuje kwantowe bicie Ramana miedzy dwoma stanami trionéw. Wyodreb-
niony czas spéjnosci doliny T4 alley osiaga ~1,3 ps, czyli jest znacznie dtuzszy niz wartoéci podawane
wezesniej, co Swiadcezy o odpornosci spdjnosci doliny w obszarach o niskim stopniu nieuporzadko-
wania. (b) Dynamika populacji mierzona w polaryzacjach wspétkotowych i wspétliniowych E1,2,3.
Polprzezroczyste krzywe to dopasowana dynamika. W przypadku ustawienia skrzyzowanych polary-
zacji kotowych E1,2 i E3 zmierzona FWM znajduje sie na poziomie szumu (szara linia przerywana),
co wskazuje na silnie stlumione rozpraszanie miedzy dolinami. Rysunek zaadaptowany z Ref. [TJ6]

4.6.1 Pytania badawcze i stan wiedzy przed moim wkladem w dziedzine

Pomimo takich osiagnigé, jak rekordowa jasnos¢ zrédla pojedynczych fotonéw [15], wykorzystanie kro-
pek kwantowych w technologiach kwantowych pozostaje ograniczone. Jednym z kluczowych wyzwan
dla samoorganizujacych sie kropek kwantowych InAs (i innych samoorganizujacych sie kropek kwan-
towych) bylo osiagniecie powtarzalnosci, poniewaz wzrost wielu identycznych kropek jest trudny. Ze
wzgledu na réznice strukturalne miedzy réznymi kropkami kwantowymi i brak wysoce spdjnego spinu,
kropki kwantowe wydawaly sie pozostawaé w tyle za innymi systemami pod wzgledem praktycznej
przydatnoéci do wykorzystania jako bity kwantowe w protokotach obliczeniowych i komunikacyjnych.

Alternatyws sa defekty atomowe w materiatach o szerokiej przerwie energetycznej, ktére wyka-
zuja potencjal do zastosowan spintronicznych. Badane platformy obejmujg defekty atomowe w SiC,
centra barwne w diamencie, GaN, hBN, nanorurkach weglowych i innych.

Centra defektéw atomowych maja pod pewnymi wzgledami wyjatkowe zalety w pordéwnaniu z
innymi emiterami pétprzewodnikowymi. Wyraznym przyktadem jest centrum barwne azot-wakansja
(NV) w diamencie, charakteryzujace sie spinem o bardzo dlugim czasie koherencji [36]. Stopieni swo-
body spinu elektronu jest sprzezony z przejéciami optycznymi, co pozwala na jego optycznja inicja-
lizacje i odczyt. Moze on rowniez splataé¢ sie z fotonem — powstaje wowczas tak zwany latajacy
kubit”. Centra NV charakteryzuja sie stabilng emisja pojedynczych fotonéw, réwniez w temperaturze
pokojowej. Ze wzgledu na stosunkowo prosta strukture defektow atomowych, obejmujaca zazwyczaj
tylko jedna wakansje i atom zanieczyszczenia w sieci krystalicznej, moga one by¢ w zasadzie bardzo
jednolite. Jednak tylko kilka systemoéw przeszto z fazy demonstracyjnej "proof-of-concept'do bardziej
zaawansowanej fazy rozwoju i nadal nie ma ,idealnego” emiter pojedynczych fotonéw na zadanie [37,
38]. Jego zastosowania obejmuja wykrywanie [39, 40] i komunikacje kwantowa, a postepy wykazano w
zakresie splatania spinowego [41] oraz splatania spin-spin na duze odleglosci [42]. Jednak polaczenie
wielu centréw NV w celu stworzenia sieci kwantowych na duzg skale utrudnia niska czestotliwosé
generowania fotonéw nierozréznialnych z poszczegélnych centréw NV [42]. Ponadto efekt dyfuzji spek-
tralnej utrudnia zastosowania, takie jak generowanie splatania, i sprawia, ze badania nad spdjnoécia
optyczna staja sie trudne.

Urzadzenia fotoniczne moga zwiekszy¢ szybkosé generowania fotonéw nierozréznialnych. Godnym
uwagi przyktadem jest integracja membrany diamentowej w otwartej mikrownece Fabry’ego-Perota,
ktora umozliwia wygodny dostep optyczny, dopasowanie modéw i strojenie rezonansu kawity in situ
do danego emitera [43, 44, 45, 46, 44]. W tym ustawieniu bryla diamentu zostaje zredukowana do
cienkiej membrany o grubosci zaledwie kilku mikronéw — jest to podej$cie minimalnie inwazyjne [47,
48, 16, 49]. Metoda ta stanowi obiecujace podejscie do zwiekszenia szybkosci produkeji identycznych
fotonéw z pojedynczych centrow NV. Jednak nawet taka metoda strukturyzacji diamentu, uwazana
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za malo inwazyjna, spowodowata pogorszenie jakosci optycznej centrum NV i pojawienie sie wyraznej
dyfuzji spektralnej [16, 50].

Dyfuzja spektralna wynika z losowych fluktuacji czestotliwosei linii zerowej fononowej (ZPL), ktére
wynikaja z szumu tadunku w wytworzonym krysztale. Poniewaz centra NV wykazuja znaczna zmiane
statycznego momentu dipolowego po wzbudzeniu elektronicznym [51], lokalne pole elektryczne ma silny
wplyw na czestotliwoéé emisji ZPL. To pole elektryczne zalezy z kolei od rozmieszczenia i zajetosci
pobliskich putapek tadunkéw, w tym defektéw i zanieczyszezen wprowadzonych podcezas przetwarzania.
W zwigzku z tym bardzo pozadane sa metody generowania centréw NV oraz strukturyzacji diamentu,
ktore nie wprowadzajg pasozytniczych niedoskonatosci.
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Rysunek 7: a) Szeroko$é¢ linii optycznej zmierzona na NV, ktére wytworzytem przy uzyciu soczewki
imersyjnej i lasera femtosekundowego. Zerowe odchylenie odpowiada czestotliwo$ci ZPL wynoszacej
470,494 THz. Wstawka pokazuje sekwencje pomiarows laseréw dla pomiaru wzbudzenia fotolumi-
nescencji. (b) Szeroko$¢ linii zmierzona na centrum NV w prébce B. Zerowe przesuniecie odpowiada
czestotliwosci ZPL wynoszacej 470,509 THz. (c¢) Zalezno$é szerokosci linii w dwéch probkach od energii
impulsu lasera fs uzytej w procesie zapisu laserowego. Kazdy punkt danych odpowiada oddzielnemu
centrum NV, z wyjatkiem kilku przypadkow, w ktérych zmierzono dwie linie dla jednego centrum
NV. Linia przerywana jest dopasowaniem liniowym o wspotczynniku Pearsona p = 0,05, wskazuja-
cym na niewielka lub zadna korelacje miedzy szerokoscia linii a energia impulsu. (d) Zalezno$é mocy
rezonansowej ZPL NV w probce A, dopasowana zgodnie z réwnaniem 3. Wstawka pokazuje zaleznosé
szerokosci linii fwhm od mocy, dopasowana zgodnie z réwnaniem 4 i wykazujaca wyrazne poszerzenie
mocy. Rysunek zaadaptowany z Ref.[TJ7]

Centra NV o niskim poziomie szumu W tym konteksScie opracowatem nowatorskie podejscie do
tworzenia centréw NV przy uzyciu zapisu laserowego i soczewki imersyjnej. Protokot tworzenia jest do-
stosowany do rezimu, w ktérym wakansje powstaja w wyniku przebicia indukowanego tunelowaniem
co minimalizuje niezamierzone uszkodzenia sieci krystalicznej. W eksperymencie, ktére zaprojekto-
walem, nadzorowalem i wykonywalem, powstate centra NV wykazywaly bardzo waskie szerokosci
linii optycznej, ktérych dystrybuja byta roztozona wokol okoto 70 MHz, co wskazuje na wyjatkowo
niskie srodowisko szumu tadunku [TJ7]. Takie parametry sprawiaja, ze centra te sa doskonatymi kan-
dydatami do eksperymentéw z interferencjg dwufotonows, a w szerszym ujeciu — do skalowalnych
architektur sieci kwantowych.
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Emitery w GaN o zmniejszonym poszerzeniu niejednorodnym Moj zesp6t badawczy, ktory
stworzytem na Uniwersytecie Warszawskim, badal emitery pojedynczych fotonéw oparte na defek-
tach w materiatach GaN wyhodowanych metoda MOVPE w Instytucie Fizyki Wysokich Ciénien w
Warszawie. W tych prébkach scharakteryzowaliSmy wiele emiteréw i znalezliémy takie, ktére cha-
rakteryzowaly sie zmniejszonym rozpraszaniem spektralnym. Badania te prowadziliémy wzbudzajac
fotoluminescencje laserem o energii wyzszej niz energia emisji emiteréw. Szerokos¢ spektralna niekté-
rych linii byla ograniczona rozdzielczoscia spektrometru i wynosita 138 peV, o rzad wielko$ci mniej niz
najlepsze wartosci literaturowe. Co ciekawe, zaobserwowaliSmy rowniez gigantyczne dyskretne skoki
spektralne do 22 meV, co moze wskazywa¢ na duzy wbudowany moment dipolowy tych defektéw i
sugerowa¢ mozliwo$¢é szerokiego zakresu elektrycznego dostrajania ich linii zero- fononowej [TJS§] .
Stanowi to znaczacy krok naprzod dla emiterow GaN, ktére mogg stuzy¢ jako spéjne zrédia fotondéw
z mozliwoscig zewnetrznego strojenia, uzupelniajac w ten sposéb platforme diamentowa NV.
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Rysunek 8: Widmo fotoluminescencji emitera w GaN w temperaturze 10 K przy wzbudzeniu 2,137 eV.
Czerwona krzywa odpowiada dopasowanej krzywej Gaussa o pelnej szerokosci potowy maksymalnej
wartosci (FWHM) 138um. Rysunek zaadaptowany z Ref.[TJ8]

Polaczenie moich prac nad platformami diamentowymi i GaN prowadzi do znacznego postepu w
rozwoju niezawodnych zZrodet fotonéw pojedynczych o wiasciwoséciach koherentnych. Badania wpro-
wadzaja nowe strategie zmniejszania dyfuzji spektralnej, umozliwiajac jednocze$nie rozwdj emiteréow
opartych na defektach do integracji na duza skale w kwantowych systemach fotonicznych.

4.7 Podsumowanie osiggniec

Przedstawiona seria publikacji stanowiacych osiagniecie podsumowuje postepy w tworzeniu i badaniu
spojnosci optycznej w emiterach w ciele stalym. Podczas badan podoktoranckich w Instytucie Néela,
stypendium indywidualnego im. Marii Sklodowskiej-Curie na Uniwersytecie w Bazylei, a pozniej jako
adiunkt w Warszawie, moja praca koncentrowata sie na badaniu i pokonywaniu ograniczen emiteréw
fotonéw w réznych urzadzeniach potprzewodnikowych. Wielostronne rozpatrzenie tematu pozwolito
mi wyciggnaé nastepujace ogdélne wnioski.

Po pierwsze, kropki kwantowe sa dojrzatymi Zrodtami, ktére moga emitowaé spéjne fotony [TJ1].
Badania nad pojedynczymi kropkami kwantowymi ujawnity doktadnie dynamike i przyczyny defazo-
wania [TJ2], wykazaly sprzezenia miedzy poszczegélnymi kropkami i po raz pierwszy ujawnily, jak
spin wplywa na spdjnosé ekscytonéw w systemach kropek kwantowych CdTe domieszkowanych man-
ganem [TJ3].

Moje badania potwierdzity, ze materialy warstwowe wydajnie emituja i charakteryzuja sie wydaj-
nym sprzezeniem ze $wiatlem, co skutkuje ultraszybka emisja o czasie zaniku zaledwie setek femto-
sekund. W ramach osiggnie¢ habilitacyjnych po raz pierwszy wykazatem, ze spdjnosé ekscytonow w
MoSes moze by¢ ograniczona przez zanik populacji ekscytonéw [TJ4], co stanowi przelom koncep-
cyjny, ktéry byl nastepnie szeroko cytowany. W dalszych badaniach zbadalem przestrzenny rozktad
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spojnosci i dynamiki populacji w WSy oraz zidentyfikowalem obszary w MoSs enkapsulowane w hBN,
w ktérych poszerzenie ekscytonowe osiaga swoja granice jednorodnosci [TJ5, TJ6].

Centra defektow w materiatach o szerokiej przerwie energetycznej sg nadal na stosunkowo wcze-
snym etapie rozwoju, a na ich wlasciwosci duzy wplyw ma metoda produkcji. Opracowalem centra
NV o niskim poziomie szuméw w diamentach poprzez zapis laserowy i soczewke immersyjna [TJ7].
Zbadatem réwniez emitery pojedynczych fotondéw oparte na defektach GaN majace potencjat do zasto-
sowan wymagajaych strojenia energii emisji oraz integracji w ukladach fotonicznych (GaN jest bardzo
dojrzala platforma technologiczna pod tym wzgledem). Zaboserwowane emitery o rekordowo niskiej
dyfuzji spektralnej[TJ8] daja dobre perspektywy do rozwoju tego kierunku badari, co potwierdza ro-
snace zainteresowanie tego typu emiterami wsréd naukowcéw na calym $wiecie (badania rozpoczeto
lub kontynuuje sie m.in. w Sydney, Singapurze, Nicei, Cardiff oraz wielu osrodkowach naukowych w
Stanach Zjednocznonych).

Podsumowujac, badania dostarczyly istotnej wiedzy na temat defazowania, nieporzadku i mikro-
skopijnych oddzialywan (elektrostatycznych i fononowych) w trzech gléwnych uktadach cial statych:
kropkach kwantowych, centrach barwnych i materiatach warstwowych.

4.8 Obecny i przyszly plan badan (podsumowanie, horyzont 3-5 lat)

Cel. Opierajac sie na moim do$wiadczeniu w zakresie spektroskopii koherentnej, centréw defektéw
i otwartych mikrownek, moim celem jest identyfikacja i ttumienie mechanizméw defazowania optycz-
nego w centrach barwnych. Badania spdjnosci optycznej takich emiteréw metodami rezonansowymi
(takimi jak FWM) sg utrudnione przez ich niska sile oscylatora. To ograniczenie powoduje, ze wydajna
struktura fotoniczna jest konieczna do badania spéjnosci optycznej wielu z tych emiter6W. Nacisk kta-
dziony jest na centra barwne w GalN i hBN oraz centra w jednowarstwowych TMD, osadzone w otwartej
mikrownece, aby umozliwi¢ badania spektroskopii koherentnej i uzyskaé nierozréznialne pojedyncze
fotony o wysokiej wydajnosci.

Podejscie i oryginalno$é. Zamierzam polaczyé heterodynowa spektroskopie nieliniowa (FWM /HSI)
w celu precyzyjnego okreslenia T i T z otwartq, przestrajalng mikrownekq Fabry’ego-Perota charak-
teryzujaca sie mala objetoscia modu i wysokim wspdlezynnikiem jakosci, aby wzmocnié¢ sprzezenie
Swiatla z materia. Opracuje strategie stabilizacji wneki (mechaniczne/pasywne, takie jak foto-
utwardzanie i blokowanie interferometryczne w duchu Pounda-Drevera-Halla), a nastepnie trwalego
,blokowania” geometrii wneki po dostrojeniu do wybranego emitera.

Aktualny stan i zasoby. Zespél i infrastruktura sa gotowe; konfiguracja wneki dziala w tempe-
raturze pokojowej, a wersja kriogeniczna jest w trakcie wdrazania. Dostepne zasoby obejmujg lustra
DBR o wysokim wspo6tczynniku odbicia (ptaskie oraz z wydrazeniem stuzacym do redukeji objetosci
modu), dedykowane stanowiska do PL/PLE oraz do skanowania konfokalnego (oparte o platformy so-
ftwarowe Qudi/pyLUMS). Prowadze intensywna wspodlprace z partnerami krajowymi i zagranicznymi
obejmujaca wzrost i transfer materialéow TMD/hBN oraz przygotowanie GaN w réznych postaciach.

Powyzszy plan badawczy ptynnie taczy moje dotychczasowe doswiadczenie z obecnymi mozliwo-
$ciami badawczymi, aby odpowiedzie¢ na wazne pytanie naukowe: jakie sa granice spojnego genero-
wania fotonéw w stanie statym?

Czuje sie gotowy realizowaé ten program jako niezalezny badacz (doktor habilitowany) i z szacun-
kiem przedkladam Panstwu moje dossier do rozpatrzenia przez Komisje.
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4.9 Dodatek

4.9.1 Spdjnos¢é w ukladzie dwupoziomowym — definicje terminéw uzytych w niniejszej
pracy habilitacyjnej

Opisujac pojedynczy, izolowany system kwantowy dwupoziomowy, jego stan kwantowy mozna zapi-
saé jako spéjna superpozycje stanu podstawowego |0) i stanu wzbudzonego |1) (odpowiadajacego na
przyktad braku lub obecnosci ekscytonu w QD):

[¥) = c0l0) + a1|1), (1)

gdzie cg i ¢1 s3 zespolonymi amplitudami prawdopodobiefistwa spelniajacymi warunek |co|? +|c1|? = 1.
W wielu eksperymentach ma sie do czynienia albo z zespotem nominalnie identycznych emiterow,
albo z pojedynczym emiterem podlegajacym fluktuacjom stochastycznym (np. dryfowi spektralnemu),
tak ze mierzone wielkosci obserwowalne odpowiadaja Sredniej z wielu realizacji (,,zespdl czasowy”).
Formalizm macierzy gestosci zapewnia wygodny i ogdlny opis obu sytuacji.
W bazie {|1),|0)}, macierz gestosci jest nastepujaca

p= (pn p1o> ; pij = (ilpld)- (2)

Po1  POO

Populacje stanéw wzbudzonych i podstawowych sa podane przez elementy diagonalne pq1 i pgg, odpo-
wiednio. Dla stanu czystego [¢)) mamy

o= ] = ('Cl'z 0) | 3)

cocy |Co|2

tak wiec
pi1 = |a1)?, poo = leo)* =1 — |e1]?. (4)

Spdjnosé miedzy stanami podstawowymi i wzbudzonymi jest kwantyfikowana przez elementy ma-
cierzy gestosci poza przekatna po1 i p1o = pg;. Dla stanu czystego,

* * >k
po1 = CoCT,  PL0 = C1C) = Po1- (5)

Wyrazenia te koduja relacje fazowa miedzy |0) a |1) i okreSlaja polaryzacje optyczna zwiazana z
przejsciem. Elementy poza przekatna beda oscylowaé z czestotliwoécia odpowiadajaca réznicy energii
miedzy tymi stanami wtasnymi *.

Defazowanie i stany mieszane. W rzeczywistych ukladach ciala statego oddzialywania z oto-
czeniem prowadza do zaniku spéjnoéci. Szum Srodowiskowy moze oddzialywaé na oba poziomy w
podobny lub rézny sposéb. Przyktady srodowisk zdolnych do wywolywania takich interakeji obejmuja
pola elektromagnetyczne (np. srodowisko o zmiennym tadunku) i kapiele termiczne (np. fonony). W
przypadku czystego defazowania populacje pozostaja niezmienione, podczas gdy elementy poza prze-
katna zanikaja w czasie:

por(t) = por1(0) ™2, po(t) = pro(0) e (6)

Natomiast relaksacja populacji zachodzi w skali czasowej T i zmienia py1 oraz pgg. Czesto wygodnie
jest rozdzieli¢ zanik spdjnosci na zanik populacji i czyste dezfazowanie,

1 1 1
E_E+T_¢’ (7)

"W ujeciu Schrédingera — sformutowaniu mechaniki kwantowej, w ktérym wektory stanu ewoluuja w czasie.
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gdzie Ty oznacza czas czystego dezfazowania®. W przypadku braku czystego defazowania, Th = 277.
Réwnanie to mozna intuicyjnie zrozumieé¢, argumentujac, ze populacja jest prawdopodobienstwem
(amplituda do kwadratu), podczas gdy spdjnosé wiaze sie z amplituda.

Czyste rozfazowanie wynika z elastycznego rozpraszania ekscyton-ekscyton i ekscyton-fonon, ktére
sg obydwa drugiego rzedu w operatorach fononowych, prawdopodobnie pochodzacych z anharmonicz-
nosci fononéw [52] lub wirtualnych przejsé do wyzszych stanéw ekscytonowych [53].

Kiedy uktad podlega fluktuacjom stochastycznym, a pomiary skutecznie uéredniaja wiele reali-
zacji, stan opisuje mieszana macierz gestosci p = (|1)(¢|), gdzie (-) oznacza $rednia zespotowa (lub
czasowa). W tym przypadku pi1 i poo pozostaja usrednionymi populacjami, podczas gdy po1 od-
zwierciedla usredniona spdjnosé, ktéra moze byé ttumiona przez defazowanie, nawet jesli populacje
pozostaja niezmienione.

Wreszcie, obserwowalng wielko$cia powiazana z koherencja jest polaryzacja elektryczna, proporcjo-
nalna do terminu poza przekatna (koherencji) w macierzy gestosci:

Polaryzacja elektryczna: P o p- (cje1),

gdzie u jest momentem dipolowym uktadu.

Drugim istotnym parametrem sa zanikajace efekty statyczne, ktére wpltywaja na nierozréznialnosé
fotonéw w dhuzszych okresach czasu lub w przypadku wielu ekscytonéw, poniewaz ich zachowanie rézni
sie od zachowania pojedynczych ekscytonéw. Potencjaty lokalne wynikajace z defektéw, zanieczyszczen
i zmiennych tadunkéw powoduja przesuniecie energii ekscytonéw i prowadza do niejednorodnego roz-
ktadu czestotliwosci ekscytondéw wqg. Na przyklad makroskopowy zesp6t charakteryzuje sie rozkladem
prawdopodobienstwa energii przejscia, co skutkuje niejednorodnym poszerzeniem o.

4.9.2 Technika mieszania czterech fal do oceny spdjnosci

Stopien spdjnosci mozna zmierzyé¢ poprzez analize przestrzennych i czasowych powiazan fazowych mie-
dzy polami fizycznymi generowanymi przez system a polami odniesienia (laser w naszym eksperymencie
FWM). Rzeczywisty eksperymentalny wzér interferencyjny towarzyszy znacznie silniejszemu rezonan-
sowemu ttu laserowemu. Technika interferometrii spektralnej heterodynowej (HSI) i uznane metody
spektroskopii nieliniowej koherentnej stuza jako narzedzia eksperymentalne do uzyskania dostepu do
tych informacji [12]. Schemat detekcji heterodynowej pozwala na filtrowanie wybranego sygnalu nie-
liniowego o wybranej czestotliwosci z tta o innych czestotliwoSciach i emisji niespdjnej (szumu). Aby
uzyskaé odpowiedz spektralng zaréwno w amplitudzie, jak i fazie, stosuje sie interferometrie spektralng
[13]. Sygnal mozna odzyskaé zaréwno w dziedzinie czasu, jak i czestotliwosci.

Polaryzacja mieszania czterofalowego (FWM) to polaryzacja trzeciego rzedu dana przez x>eieqes,
wynikajaca z napedzania przejscia trzema polami &£ 23, o czestotliwosciach srodkowych wy 23 1 gdzie
x> jest podatnoécia elektryczna trzeciego rzedu. Znak * oznacza sprzezenie zespolone, wskazujac,
ze sktadowa czestotliwosci odpowiedniego pola bedzie miata znak minus w stosunku do pozadanej
czestotliwosci wykrywania (zazwyczaj we + w3 — w1).

Technika HSI umozliwia badaczom pomiar zaréwno stanéw polaryzacji FWM, jak i ich ewolucji
czasowe]j z poszczegblnych emiteréw. System osiaga dowolny pozadany stan superpozycji spojnej na
sferze Blocha poprzez regulacje obszaru impulsow.

Dalsze aspekty tej techniki:

e Sekwencja impulséw i detekcja heterodynowa:
Proces ten wymaga ultraszybkich impulséw laserowych jako standardowego wejscia.
Probka jest wzbudzana za pomocy trzech lub dwéch wiazek, ktére dziataja pod kontrola
fazowa. Sygnal FWM z probki poddawany jest mieszaniu heterodynowemu z wiazka
lokalnego oscylatora, aby umozliwi¢ wykrywanie wrazliwe na faze. Interferometryczne
potaczenie sygnatéw FWM z wiazkami lokalnego oscylatora umozliwia uzyskanie zaréwno
danych dotyczacych amplitudy, jak i fazy z wygenerowanej spdjnej polaryzacji.

2Nalezy zauwazy¢, ze czyste rozfazowanie jest czasami oznaczane jako Ty zamiast Ty. Moze to prowadzi¢ do nieporozu-
mien, poniewaz szczegdlnie w NMR Ty oznacza pozorny czas relaksacji poprzecznej, odzwierciedlajgcy straty wynikajgce
z prawdziwego rozfazowania i z niejednorodnosci w lokalnej czestotliwosci Larmora (niejednorodnosé pola, podatnoé,
dyspersja przesuniecia chemicznego, gradienty itp.).
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Nieliniowy proces optyczny mieszania czterech fal umozliwia interakcje trzech pdl wejscio-
wych w o$rodku, co powoduje powstanie czwartego pola o innej czestotliwosci, znanego jako
sygnal FWM. Spéjny sygnal z emiteréw potprzewodnikowych, takich jak kropki kwantowe
i studnie kwantowe, zawiera informacje o mikroskopowym stanie polaryzacji ich przejscia
ekscytonowego.

e Zalety interferometrii spektralnej:

— Pelna zloZona odpowiedz: Sygnal heterodynowy rejestruje ztozone pole elek-
tryczne (wielkoé¢ i faza), dzieki czemu mozna bezposrednio wyodrebnié dyna-
mike czasowsg spojnosci ekscytonowe;j.

— Rozdzielczo$¢ ponizej pikosekundy: Zastosowanie ultraszybkich impulséw po-
zwala na pomiary w funkcji czasu szybkich kanaléw defazowania (np. rozpra-
szania fononéw).

— Selektywne adresowanie przejsé: Poprzez dostrojenie czestotliwodci lasera
mozna ukierunkowaé¢ sie na konkretne przejécia ekscytonowe lub zwigzane z
defektami, izolujac ich spdjng dynamike od sygnatéw tla.

¢ Rozwdj historyczny:

Wezesne badania mieszania czterech fal w latach 70. skupialy sie na cieczach i potprze-
wodnikach objetoéciowych. Wraz z udoskonaleniem technologii ultrakrétkich impulséw la-
serowych w latach 80. —1990, uwaga skupita sie na studniach kwantowych i superkratach,
ujawniajac spojna dynamike ekscytonow. W latach 2000 wykrywanie heterodynowe z in-
terferometria spektralng stato sie de facto standardem w badaniach kropek kwantowych i
innych pojedynczych emiterow, umozliwiajac precyzyjne mapowanie ultraszybkich proce-
sow defazowania.

5 Informacje dotyczace wykazania znaczacej dziatalnosci naukowej
lub artystycznej prowadzonej w wiecej niz jednej uczelni, insty-
tucji badawczej lub instytucji kulturalnej, w szczegdlnosci za gra-
nicy.

Od uzyskania tytulu doktora w 2014 r. (z wyréznieniem) prowadze ciagla, znaczaca dzialalnosé ba-
dawcza w wielu o$rodkach, w tym w trzech instytucjach zagranicznych:

o Badacz podoktorancki (ERC Starting Grant), Institut Néel, CNRS i CEA, Gre-
noble, Francja, 2014—2017 — Opracowaltem nieliniowa spektroskopie koherentna (mie-
szanie czterech fal, FWM) pojedynczych emiteréw oraz wytworzylem /scharakteryzowalem
struktury fotoniczne; jestem wspotautorem kluczowych wynikoéw badan dotyczacych deko-
herencji w jednowarstwowych TMD i kropkach kwantowych. Wyniki tych prac zostaly
opublikowane w czasopismach indeksowanych przez JCR (np. Nano Letters, ACS Photo-
nics).

e Stypendium indywidualne MSCA, Uniwersytet w Bazylei, Szwajcaria, 20172020 — Kie-
rowal badaniami nad centrami barwnymi NV w diamentach i otwartymi mikrownekami
Fabry’ego-Perota; zademonstrowatem centra NV, utworzone przy uzyciu zapisu laserowego,
o rekordowo niskim poziomie szumu tadunku (waskie linie optyczne), co zostato opubliko-
wane w czasopi$émie ACS Photonics; bylem wspétautorem artykutéw na temat mikrownek;
Prowadzilem zajecia (fizyka statystyczna, optyka kwantowa) i otrzymatem nagrode dydak-
tyczna ,Golden correction pen” za zajecia z optyki kwantowej (wynik ankiety studenckiej)
od Uniwersytetu w Bazylei.

e Studia doktoranckie w ramach programu cotutelle, Uniwersytet w Bremie,
Niemcy, 2011-2014 — Wspoétopiekun: prof. D. Hommel; tytut doktora uzyskany z wy-
roznieniem summa cum laude. Praca obejmowata badania i mikrostrukturyzacje struktur
potprzewodnikowych II-VI, prowadzone cze$ciowo w Bremie; wyniki obejmowaly nowe mi-
krostruktury fotoniczne i wspélprace miedzynarodowa (w tym z Lipskiem).

Od uzyskania tytutu doktora w 2014 r. rozwinatem szeroka sie¢ wspolpracy krajowej i miedzyna-
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rodowej (Bazylea: R. Warburton / P. Maletinsky; Grenoble: J. Kasprzak; Majulab Singapur/CNRS
Francja: J. Zuniga-Perez, Unipress Warszawa: H. Turski ), o czym $wiadcza wspélne publikacje JCR,
a takze artykuly, wyklady na zaproszenie, referaty i seminaria (Izrael, Chiny, USA, Francja, Wietnam,
Szwajcaria).

Podsumowujac, moja dziatalnos¢ badawcza byla ciagla i znaczaca w wiecej niz jednej instytucji,
zwlaszcza za granica, obejmowala dlugoterminowe pobyty badawcze (Grenoble, Bazylea), cotutelle
(Brema), nauczanie na zagranicznej uczelni (Bazylea), udzial w miedzynarodowych konsorcjach ba-
dawczych (Horizons Europe Pathfinder QUONDENSATE) oraz publikacje napisane wspélnie z za-
granicznymi partnerami (np. Nano Letters, ACS Photonics, NPJ Quantum Information, Journal of
Applied Physics).

6 Informacje na temat osiggnie¢ dydaktycznych, organizacyjnych
oraz w zakresie popularyzacji nauki lub sztuki.

Osiggniecia dydaktyczne

o Uniwersytet w Bazylei (2017-2020): Prowadzenie ¢éwiczen z fizyki statystycznej i
optyki kwantowej: stany kwantowe Swiatla; otrzymanie nagrody dydaktycznej za te
ostatnie.

e Uniwersytet Warszawski: Prowadzenie zaje¢ pokazowych z podstaw fizyki II R
(2010-2011) i fizyki wyréwnawczej (2010); obecnie prowadzi zajecia z zakresu Laborato-
rium fizycznego i elektronicznego (2023) oraz Podstaw elektromagnetyzmu (indywidualny
program studiow, 2024).

e Opieka nad studentami: Bylem opiekunem wielu studentéw studiéw licencjac-
kich/magisterskich oraz projektow specjalistycznych laboratoriéw; wspo6topiekunem
pieciu doktorantéw (Q. Mermillod, V. Delmonte, S. Flagan, V. Yurgens, N. Dalla), z
ktérych kilkoro kontynuuje kariere naukowa.

Osiggniecia organizacyjne

o Miedzynarodowa Szkota w Jaszowcu (2022-2024): Sekretarz sesji szkolnej i czlo-
nek komitetu organizacyjnego/programowego Miedzynarodowej Szkoly i Konferencji w Ja-
szowcu posSwieconej fizyce polprzewodnikow. Stworzytem program i wprowadzil znaczace
zmiany w formacie (test wiedzy (quiz) i warsztaty utrwalajace wiedze); anonimowe an-
kiety przeprowadzone wsrdéd uczestnikéw wykazaly bardzo wysoki poziom zadowolenia z
doboru prelegentéw, nowej formuty i ogdlnej organizacji. Obowiazki obejmowaly recen-
zowanie abstraktow, ksztaltowanie programu naukowego, proponowanie i koordynowanie
przewodniczacych sesji oraz kontaktowanie sie z zaproszonymi prelegentami

e Czlonek komitetu programowego, OECS19 — Optyka ekscytonéw w uktadach
ograniczonych (Warszawa, Centrum Nauki Kopernik, 14-19 lipca 2025 r.; jednostka or-
ganizacyjna: IFD): Czlonek komitetu programowego duzego miedzynarodowego spotkania
(ok. 250 uczestnikéw; ok. 50 wykladéw, w tym ok. 40 z zagranicznych instytucji). .

e Rozwdj czystego pomieszczenia Nanotech FUW (nanotech.fuw.edu.pl, budynek
CeNT na UW): Wspoélkierowanie dzialaniem i rozwojem zakladu nano/mikroprodukcji
pélprzewodnikéw; wspdtuzyskanie ministerialnej dotacji SPUB (o wartosci > 2,5 mln
PLN) na utrzymanie.

« Kierowanie badaniami i finansowanie: Kierownik w projektach NCN SONATA (plat-
forma fotoniczna dla nowych emiteréw kwantowych) i NAWA Returns; poprzednie role
obejmowaly stypendium indywidualne MSCA i udzial w grantach ERC Starting Grant;
wczesniej gléwny badacz w projekcie NCN PRELUDIUM.

o Zalozyciel i lider niezaleznego zespolu badawczego (od 2020 r. do chwili obec-
nej): Utworzyl i utrzymuje grupe sktadajaca sie z kilkorga studentéw (stale ponad 4 osoby)
i doktoranta, zajmujaca sie opracowywaniem unikalnych eksperymentéw dotyczacych in-
terakcji $wiatta z materia z wykorzystaniem nowatorskich emiterow w otwartych, prze-
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strajalnych mikrownekach. Pod moim kierownictwem zespét opracowal, zaprojektowal i
zbudowal dwie platformy eksperymentalne: (i) konfokalny system skanujacy w tempera-
turze pokojowej do charakteryzowania emiteréw pojedynczych fotonéw oraz (ii) niestan-
dardowy, otwarty, przestrajalny system mikrokavity Fabry’ego-Perota o ulepszonej stabil-
noéci spektralnej. Obowiazki obejmowalty rekrutacje i mentoring, planowanie projektow i
budzetowanie, projektowanie optomechaniczne oraz opracowywanie wszystkich procedur
niezbednych do obstugi ultra stabilnej, strojona otwarta mikrowneki, w tym demonstracje
kamienia milowego: wspotczynnika QQ mikrowneki osiagajacego 100000. Zespét ma obecnie
na swoim koncie pierwsza publikacje ([TJ8]) i pracuje nad kolejnymi.

Popularyzacja i rozpowszechnianie nauki

o Letnia Szkola Fizyki, 25 czerwca 2025 r.: Wyktad inauguracyjny Pojedynczy foton
— wielka sprawa (Single Photon — a Big Deal). Wyklad otwarty dla publiczno$ci, wpro-
wadzajacy do tematyki $wiatta kwantowego i jego zastosowan.

e Dni Otwarte Kampusu Ochota (DOKO), 20 marca 2024 r. & 20 marca 2025
r.: Praktyczne warsztaty Zrédla pojedynczych fotonéw od kuchni (Single-Photon Sources:
Behind the Scenes). —interaktywne pokazy dla uczniéw szkot érednich i ogdtu spoteczen-
stwa.

e Wygloszono >10 zaproszonych wykladéw i seminariéw oraz >20 referatéw ust-
nych na miedzynarodowych konferencjach (np. Austin 2014; Jerozolima 2015; Pekin 2016;
Ha Long 2017), przyczyniajac sie do rozpowszechniania wynikéw badan w srodowiskach
zajmujacych sie pétprzewodnikami i optyka kwantowa.

e Utrzymywanie aktywnych sieci wspolpracy i wspétautorstwa obejmujacych wiele insty-
tucji, zwiekszanie widocznosci wynikéw badan poprzez wspolne publikacje i prezentacje
konferencyjne.

7 Inne informacje uwazane za istotne dla mojej kariery zawodowej

Wybrane nagrody i wyrdznienia

e 2020 — Nagroda dydaktyczna, Uniwersytet w Bazylei

e 2017-2020 — Stypendium Individual Fellowship Marie Sktodowska—Curie Actions

e 2015 — Nagroda Prezesa Rady Ministrow za wyrdzniajaca rozprawe doktorska

e 2013 - Stypendium Ministra dla studentéw i doktorantéw za wybitne osiagniecia naukowe

Stuzba spotlecznosci naukowej

o Zewnetrzny recenzent wnioskéw, Agence Nationale de la Recherche (ANR),
Francja: Panele Generic Call w latach 2019 i 2020.

e Czlonek komisji rekrutacyjnej doktorantéw, program Generation Quantum
(Gen-Q, UE): 30 sierpnia 2025 r. — 25 pazdziernika 2025 r.

Dziatalno$¢ na rzecz spotecznosci lokalnej

Oprécz wyzej wymienionych dziatlan naukowych, aktywnie dzialam na rzecz spotecznosci lokalnej,
szczegblnie w zakresie bezpieczenstwa miejskiego, dostepnosci i jakosdci zycia. Jednym z gtéwnych
przykladéw jest organizowanie i kierowanie ruchem obywatelskim (www.przejscieolszynki.pl) majacym
na celu rozwigzanie problemu niebezpiecznego przejazdu kolejowego, ktory wcezesniej byt przyczyna
powtarzajacych sie wypadkéw. Koordynowalem dziatania mieszkancéw i interesariuszy z kolei i dziel-
nicy. Efektem tych wysitkéw byla budowa chronionego, sygnalizowanego przejazdu, poprawiajacego
bezpieczenstwo pieszych w tej okolicy [rok ukoriczenia: 2024).
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