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Wprowadzono nastepujace oznaczenia referencii:

® Prace oznaczone literg H, czyli [H1], [H2],.. to prace wchodzace w sktad osiagniecia
habilitacyjnego wymienione na poczatku autoreferatu.
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nie wchodzace w sktad osiagnigcia habilitacyjnego. Wymienione sg w czeéci ,Pozostate
osiagniecia”.

e Prace [1], [2], .... to pozostate referencje, umieszczone na konicu.

1.0 Stan wiedzy przed podjeciem tematyki.

1.1 Wstep o projektowaniu zwierciadet Bragga, mikrownek i struktur fotonicznych

Zwierciadto Bragga powstaje poprzez nafozenie na siebie naprzemiennie warstw o matym i
duzym wspétczynniku zatamania. Aby uzyskaé¢ konstruktywna interferencje dla odbitej fali swietlnej o
dfugosci A (w powietrzu), grubos¢ kazdej warstwy w zwierciadle Bragga powinna wynosi¢ A/4n, gdzie n
to wspotczynnik zatamania warstwy. Umieszczajac dwa zwierciadta Bragga w niewielkiej odlegtosci od
siebie (np. A/n) tworzymy mikrowneke, ktéra moze postuzyé do wzmocnienia i ukierunkowania emisji
ze struktur kwantowych: np. kropek kwantowych i studni kwantowych. Jednak praktyczne pofaczenie
mikrownegki z niskowymiarowymi strukturami pétprzewodnikowymi wymaga doktadnego
zaplanowania catej struktury i zazwyczaj wigze sie z koniecznoécia opracowania szeregu nowych
technologii. Po pierwsze, wysokiej jakosci struktury kwantowe o waskich spektralnie liniach muszg by¢
wytwarzane na podtozach monokrystalicznych o odpowiednio dopasowanej statej sieci krysztatu.
Oznacza to, ze w praktyce musimy dobra¢ do planowanych struktur state sieci materiatéw z kt6rych sg
zbudowane zwierciadta Bragga. Same zwierciadfa tez musza spetnia¢ kilka warunkdw, np. aby unikng¢
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wielokrotnej relaksacji sieci krysalicznej warstwy o réznych wspétczynnikach zatamania musza mieé te
same state sieci, natomiast aby stac sie uzytecznymi musza byé przezroczyste w zakresie, w ktérym
$wieca planowane struktury kwantowe. Dodatkowo, potaczenie ze soba réznych materiatéw i struktur
pdtprzewodnikowych moze by¢ ograniczone ze wzgledéw technologicznych, np. poprzez ograniczong
liczbe pierwiastkéw dostepnych w komorze wzrostu albo poprzez niebezpieczeristwo zanieczyszczenia
jednych struktur pierwiastkami potrzebnymi do budowy innych.

1.2 Znane systemy mikrownek i sformutowanie celu pracy

Celem prezentowanego tutaj cyklu prac byto zrozumienie wptywu oddziatywan wymiennych
na struktury niskowymiarowe i fotoniczne, a doktadniej celem byto rozwinigcie technologii nowych
potprzewodnikowych systeméw struktur fotonicznych i niskowymiarowych, a nastepnie uzycie ich do
magneto-optycznych badan uktadéw kwantowo uwiezionych noénikéw oddziatujgcych wymiennie z
jonami magnetycznymi. Najbardziej interesujace byto wytworzenie systeméw, w ktérych odziatywania
wymienne moglyby by¢é obserwowane dla pojedynczych obiektéw: pojedynczych elektrondw,
pojedynczych dziur i pojedynczych jonéw magnetycznych. Pierwszym roboczym celem,
sformutowanym we wstepie pracy [H1] byto wytworzenie mikrownek z kropkami kwantowymi z
pojedynczymi jonami magnetycznymi. Przed podjeciem przeze mnie tej tematyki istniaty juz dobre
systemy pétprzewodnikowe pozwalajgce na budowanie mikrownek ze studniami [1,2,3,4,5] i kropkami
kwantowymi [6,7,8,9], jednak ich zastosowania do spintroniki i magneto-optycznego badania uktadéw
z odzialywaniem wymiennym byly bardzo ograniczone. Wiekszoéé $wiatowych badai nad
potprzewodnikowymi strukturami fotonicznymi bazuje na dobrze rozpoznanym systemie arsenkowym,
czyli na strukturach zbudowanych z Ga, Al, In, As. W systemie tym rozszczepienia wywotane polem
magnetycznym s3 stosunkowo mate [10] i trudno je zwiekszy¢ poprzez oddziatywania wymienne z
jonami magnetycznymi, bo np. domieszkowanie metalami przejsciowymi takimi jak np. Mn powoduje
pojawienie sig ogromnych ilosci dodatkowych no$nikéw i ogding degradacje wtasciwosci optycznych:
poszerzenie linii spektralnych, ostabienie luminescencji [11,12]. Dlatego do zatozonych celéw, czyli do
zrozumienia efektéw oddziatywania wymiennego w strukturach niskowymiarowych i fotonicznych,
lepiej pasuja systemy zbudowane z pétprzewodnikéw I1-VI, w ktérych przynajmniej niektére jony
magnetyczne, np. Mn nie powodujg takiego poszerzenia linii spektralnych, ktére uniemozliwiatoby
badanie relatywnie stabych oddziatywan i matych rozszczepien. Jednak zaden z mikrownekowych
systeméw II-VI nie zostat przed podjeciem tej tematyki zoptymalizowany do badai magneto-
optycznych. Np. bardzo wysokg dobro¢ mikrowneki moina osiggnaé stosujac warstwy Zn(S,Se)
naprzemiennie ze dopasowanym stata sieci stopem cyfrowym MgS/(zn,Cd)Se [7,13]. Do takiej
mikrowneki moina dopasowac studnie (Zn,Cd)Se/ZnSe lub kropki kwantowe CdSe/ZnSe. Jednak w
jedynym laboratorium, w ktérym umiano efektywnie produkowa¢ takie struktury (na Uniwersytecie w
Bremie), nie byto dostepnych jonéw magnetycznych w komorze 1I-VI i nie bylo oczywiste czy warto
kupi¢ i wstawi¢ do komory Zrédto Mn, bo przed podjeciem przeze mnie tej tematyki, uwazano, ze
zar6wno selenkowe kropki jak i studnie kwantowe domieszkowane Mn nie beda $wiecié lub beda stabo
Swieci¢ ze wzgledu na przejécia bezpromieniste zwigzane z wewnatrz-centrowymi przejéciami jonéw
manganu. Inny znakomity system II-Vl, to mikrowneki zbudowane z naprzemiennie utozonych warstw
(Cd,Mg)Te i (Cd,Mn)Te o tej samej statej sieci [3,14,15,16,17,18,19,20]. Do takich mikrownek mozna
efektywnie wstawia¢ studnie kwantowe CdTe, a nawet (Cd,Mn)Te, co juz pozwala na uzycie
odziatywanie wymiennego s,p-d do wzmocnienia rozszczepienia pasm i efektywnie polarytonéw.
Jednak jeden element takich struktur powodowat komplikacje w badaniach magneto-optycznych —
ot6z potmagnetyczne byly zaréwno studnie byty jak i otaczajace je zwierciadta Bragga, wiec trudno
byto odseparowa¢ pochodzace od nich efekty magneto-optyczne. Natomiast najpopularniejszy, a do
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pewnego momentu jedyny, system do badania pojedynczych jonéw magnetycznych jakim jest kropka
kwantowa CdTe/ZnTe z pojedynczym jonem Mn [21], nie pasowat zupetnie do zadnego znanego
systemu mikrownek. Dlatego rozpoczatem prezentowany tutaj cykl prac od opracowania sktadnikéw
mikrowngk w ktére mozna by wstawiac kropki kwantowe CdTe/ZnTe, a w dalszych etapach zajgtem sie
poszerzeniem zbioru systeméw kwantowych, w ktérych mozna badaé pojedyncze jony magnetyczne.

2.0 Najwazniejsze wyniki naukowe stanowigce przedmiot habilitacji

2.1 Opracowanie zwierciadta Bragga dopasowanego do statej sieci ZnTe [H1]

Aby méc wstawié kropki kwantowe CdTe/ZnTe do mikrowneki, powinna ona by¢ sformowana
przez zwierciadta Bragga zbudowane z dwdch materiatéw o statej sieci ZnTe i przerwach
energetycznych takich jak ZnTe lub wyiszych, a réznych wspétczynnikach zatamania. Naturalnym
kandydatem na materiat o wysokim wspétczynniku zatamania jest po prostu samo ZnTe. Natomiast od
dawna problem stanowito pytanie co moze byé w ramach pétprzewodnikéw 11-VI materiatem o
mniejszym wspétczynniku zatamania, czyli wyzszej przerwie energetycznej. Nie moze to by¢ materiat
dwuskfadnikowy, ani nawet trzysktadnikowy, dopiero przy czterech sktadnikach, np. (Zn,Mg)(Te,Se)
mozna by sobie wyobrazi¢, pdtprzewodnik o statej sieci ZnTe, a przerwie energetycznej znacznie
wyzszej nize ZnTe, nawet w zakresie niebieskim lub ultrafiolecie (w poréwnaniu do zakresu zielonego
dla przerwy energetycznej ZnTe). Jednak wzrost takiego materiatu o $ci$le dobranych proporcjach
sktadnikéw jest niezwykle trudny, co zostato nawet sprawdzone jeszcze przed moim przyjazdem na
Uniwersytet w Bremie [22]. Analizujac opracowane kilka lat wcze$niej zwierciadta Bragga dopasowane
do ZnSe [8] bytem przekonany, ze rozwigzaniem moga by¢ odpowiednio zaprojektowane supersieci
albo stopy cyfrowe. Zauwazytem, ze takie supersieci beda musiaty zawiera¢ wigcej warstw sktadowych
niz dawniej uzywane dwie warstwy i zaproponowatem supersieé¢ ZnTe/MgSe/MgTe/ZnTe o grubosci
warstw sktadowych nie przekraczajgcej kilku monowarstw [H1]. Z praktycznego punktu widzenia
zaproponowana supersie¢ jest nowym materiatem o wielu zaletach: (i) sktada sie z jedynie
dwusktadnikowych warstw, (ii) dobranie statej sieci osiaga sie nie poprzez kalibracje strumieni, ale
poprzez dobranie stosunku grubosci MgSe do MgTe, (iii) moze uzyskaé przerwe energetyczng
regulowang przy pomocy grubosci warstw ZnTe, w przedziale od przerwy energetycznej ZnTe w
obszarze zielonym do bliskiego ultrafioletu, (iv) moze mie¢ wspdtczynnik zatamania znacznie mniejszy
od ZnTe, nawet 0 20%, (v) moze by¢ trzymany na powietrzu wiele lat bez degradacji.

Pomyst supersieci ZnTe/MgSe/MgTe/ZnTe jako sktadnika zwierciadta Bragga udato mi sie
szybko potwierdzi¢ eksperymentalnie hodujac odpowiednia strukture przy pomocy epitaksji z wiazek
molekularnych. Zwierciadto Bragga ztozone z 15 par naprzemiennie utozonych warstw ZnTe i supersieci
ZnTe/MgSe/MgTe/ZnTe wykazywato odbicie wynoszace ok 99%, a widmo odbicia udato sie opisaé
bardzo wiernie symulacjg, ktéra potwierdzita wyznaczony wczesniej wsp6tczynnik zatamania supersieci
ZnTe/MgSe/MgTe/ZnTe. Oprécz publikacji w APL [H1] wynalazek zostat zgtoszony do Europejskiego
Urzedu Patentowego (numer EP 2211431 Al). Pomyst zostat doceniony takie przez Fundacje
Humboldta, ktéra przyznata mi grant (Humboldt Research Fellowship) na jego realizacje na poczatku
stazu podoktorskiego w Niemczech. Wynaleziona supersie¢ jest obecnie uzywana w trzech
laboratoriach MBE i to juz nie tylko jako materiat o niskim wspétczynniku zatamania [H2,H3,H9,
§1,52,53,57] ale takze znajduje nowe zastosowania, np. jako bariera dla kropek kwantowych CdTe [23].
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2.2 Wytworzenie mikrowneki z kropkami kwantowymi CdTe [H2]

Aby udowodni¢ funkcjonalno$¢ nowych zwierciadet Bragga o statej sieci ZnTe wyhodowatem serie
mikrowngk sktadajacych sie z 20 par Bragga na dole, jednej wneki o diugosci A/n zawierajacej w $rodku
kropki kwantowe CdTe/ZnTe i 18 par Bragga na gorze [H2]. Podobnie jak przy zwierciadle Braga widma
odbicia swietnie sie zgadzaly z symulacjami, udafo sig osiagna dobro¢ Q powyzej 3000, udato sie
wzajemnie dopasowac energie rezonansowe wneki i emisji kropek kwantowych. Co wiecej, przy
pomocy skupionej wiagzki jonéw (FIB — Focused lon Beam) udato sig wytrawié wneke mikrofilarowa,
ktora stanowi juz strukture fotoniczna o kolejnych intersujgcych wtasciwosciach optycznych. W pracy
[H2] zaprezentowalismy strukture energetyczng modéw (eksperymentalng i teoretyczng), natomiast
w kolejnych pracach bazujacych na tych prébkach udato sig zobrazowaé rozktad przestrzenny modéw
wnekowych [S3] i zaobserwowa¢ efekt Purcella [S2], czyli przyspieszenie emisji ekscytonéw z kropek
kwantowych. Najbardziej spektakularnym zastosowaniem tych mikrofilaréw byto otoczenie ich
radialnym zwierciadtami Bragga, ktére blokuja swiecenie z mikrofilara na boki i w ten sposéb powoduija
wydtuzenie czasu zycia ekscytondw w kropkach kwantowych [S1]. Takie struktury moga w przysztosci
pozwoli¢ na niemal 100% skutecznos¢ wyprowadzania fotonéw ze struktur pétprzewodnikowych.

2.3 Mikrowngka filarowa z kropka kwantowa zawierajaca pojedynczy jon manganu [H3]

Dysponujac systemem zwierciadet Bragga dopasowanych do bariery ZnTe mozna byto podja¢ prébe
umieszczenia kropki kwantowej CdTe/ZnTe z pojedynczym jonem Mn w mikrownece. Na
Uniwersytecie w Bremie, gdzie pracowatem, brakowato tylko Zrédta molekularnego Mn w komorze
wzrostu pétprzewodnikéw 11-VI. Dlatego musiatem opracowa¢ technologie hodowania mikrowneki
etapami. Najpierw wyhodowatem dolne zwierciadto Bragga i % wneki na wierzchu, a cato$é przykrytem
amorficznym tellurem aby zabezpieczy¢ powierzchnig. Przestatem strukture do Instytutu Fizyki PAN,
gdzie zostata wyhodowana kolejna % wneki, kropki kwantowe CdTe/ZnTe z jonami Mn i znéw okoto %
wneki. Struktura znéw zostata przykryta tellurem i przestana do mnie na Uniwersytet w Bremie.
Rozpoczynajac kolejny wzrost wiedziatem, ze musze bardzo precyzyjnie wyhodowaé warstwe, ktéra
domknie mikrowneke. Dzieki przygotowanym wcze$niej symulacjom wiedziatem jak po potozeniu
modu w widmie odbicia rozpozna¢ grubo$¢ ostatnich warstw, dzigki czemu udato sie poprawnie
zakoriczy¢ wneke i wyhodowac na niej gérne zwierciadfo Bragga o centralnej dtugosci fali zgodnej z ta
zdefiniowang przez dolne zwierciadto Bragga (dla tego akurat kawatka duzej prébki). Na wyhodowanej
strukturze wytrawitem mikrofilary o $rednicach kilku mikrometréw i znacznie wigksze kwadraty o boku
20 mikrometréw. Przy pomocy pomiaréw mikrofotoluminescencji sprawdzitem, ze w stosunkowo
matych mikrofilarach nie ma kropki z pojedynczym jonem Mn, co zgadzato sie tym, ze
prawdopodobienstwo znalezienia takiej kropki jest bardzo mate, w najlepszym razie co 100 kropka ma
jeden jon Mn. Ale na szcze$cie znalaztem taka kropke w wiekszym kwadracie, wyznaczytem doktadnie
jej pozycje i dokonujac kolejnych etapdw trawienia wytworzytem wneke mikrofilarowa o boku 4
mikrometréw, w ktorej kropka kwantowa z pojedynczym jonem Mn zostata nienaruszona.

Zastosowaniem struktur mikrownekowych z kropkami kwantowymi z pojedynczymi jonami Mn jest
rezonansowa spektroskopia taka jak rezonansowa fluorescencja czy mieszanie czterech fal [24].
Potencjalnie takie struktury pozwolg takie na ksztaftowanie obsadzenia i struktury energetycznej
pojedynczych domieszek poprzez wptywanie na czas zycia ekscytonéw w réznych stanach. W dalszej
przysztosci takie struktury daja nadzieje na kontrolowane oddziatywanie oddalonych od siebie jonéw
magnetycznych w réznych kropkach kwantowych, ale w jednej mikrownece [25], dzieki czemu badane
systemy statyby si¢ powaznymi kandydatami na kubity przysztych komputeréw kwantowych.
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Ubocznym, ale istotnym skutkiem pracochtonnego wytworzenia wneki mikrofilarowej z kropka
kwantowg z pojedynczym jonem Mn byto zrozumienie jak musza by¢ projektowane maszyny MBE, w
ktorych podobne systemy moglyby by¢ skutecznie produkowane. Widza ta lezy u podstaw pozostatych
osiagniec zaprezentowanych w tej pracy.

2.4 Zatozenie laboratorium MBE

Zatozenie pierwszego, i jak do tej pory jedynego, laboratorium MBE na Uniwersytecie Warszawskim
byto wieloletnim przedsiewzigciem zrealizowanym wspélnie z dr. Tomaszem Stupiriskim, ktéry obecnie
kieruje czescia laboratorium przygotowang do wzrostu pétprzewodnikéw II-V. Przygotowuijac sie do
budowy nowego laboratorium odbyliSmy wieloletnie szkolenia w o$rodkach zagranicznych i
odwiedzilismy najwainiejsze laboratoria dysponujace interesujgcym nas technologiami.
Przeprowadziliémy takze wiele rozméw z kierownikami laboratoriéw MBE i z firmami produkujacymi
urzadzenia do epitaksji. W rezultacie zaméwilismy zbudowanie maszyny o dwéch komorach wzrostu —
jednej do pétprzewodnikéw 1I-VI, a drugiej do potprzewodnikéw 1l1-V. W kazdej komorze znajduje sie
10 portéw na Zrédta molekularne. Pierwszg prébke w kierowanej przeze mnie czesci laboratorium II-
VI wyhodowatem w styczniu 2012, niecate 5 lat po rozpoczeciu przygotowan. Wraz z uruchomieniem
laboratorium, dzigki otrzymaniu grantu Lider NCBR, zebratem zesp6t wspétpracownikéw, w tym przede
wszystkim dwoéch doktorantéw, dla ktérych jestem promotorem pomocniczym. Doktorantem
pracujacym nad kropkami kwantowymi jest mgr Jakub Kobak, a jego gtéwnym promotorem jest prof.
Andrzej Golnik, a doktorantem pracujagcym nad mikrownekami jest mgr Jean-Guy Rousset, a jego
giéwnym promotorem jest prof. Michat Nawrocki. Wspdlnie rozpoczeliémy wzrosty warstw
pétprzewodnikowych: ZnSe, ZnTe, CdTe na podfozach GaAs. Poniewaz juz po kilku wyhodowanych
probkach warstwy mialy rozsadne wiasciwosci optyczne, czyli np. waskie linie spektralne przejsé
ekscytonowych, szybko przeszlismy do wzrostu struktur niskowymiarowych: studni kwantowych [S10]
i kropek kwantowych [S4,55,56,59], oraz do wzrostu pétprzewodnikéw pétmagnetycznych z
manganem i kobaltem [S8]. Tu takze uzyskaliSmy rozsadne wyniki juz po kilku tygodniach i
przystapilismy do wzrostu struktur nowatorskich, wchodzacych w sktad prezentowanego tutaj
osiggniecia habilitacyjnego.

2.5 Nowe systemy kropek kwantowych z pojedynczymi jonami magnetycznymi [H4, H6, H8]

Gdy wraz z nowo powotanym zespotem przystepowatem do wzrostu kropek kwantowych
domieszkowanych pojedynczymi jonami magnetycznymi, znane byly na $wiecie jedynie dwa takie
systemy: kropki kwantowe CdTe/ZnTe [21] i InAs/GaAs [26], oba z pojedynczymi jonami Mn.
Poszukiwania nowych systeméw byty hamowane poprzez powszechna $wiadomoéé ztych wtaséciwosci
optycznych struktur pétprzewodnikowych domieszkowanych innymi jonami magnetycznymi niz Mn.
Oprocz poszerzenia linii, formowania sie wytraceri metalicznych, powszechnie znane byto zjawisko
wygaszania luminescencji ekscytonowej poprzez nieradiacyjne przejécia wewnatrzcentrowe metali
przejsciowych z grupy zelaza. Jedynie mangan ma energie najnizej potozonych stanéw
wewnatrzcentrowych na tyle wysoka (ok 2.1 eV), ze dla pétprzewodnikdw z przerwa energetyczng w
podczerwieni i w zakresie czerwonym (czyli InAs i CdTe), ekscytony na dnie pasm nie moga wzbudzi¢
jonéw magnetycznych ze wzgledu na zbyt mata energie. Jednak dla pétprzewodnikéw z szeroka
przerwa takich jak np. ZnSe czy ZnO, zachodzi transfer energii od ekscytonéw do wszystkich jonéw
magnetycznych, nawet do manganu [27,28,29,30,31,32,33,34]. Dlatego ryzykownym byt pomyst
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domieszkowania jakichkolwiek kropek kwantowych kobaltem, albo domieszkowania manganem
kropek kwantowych CdSe/ZnSe $wiecgcych w energiach ok. 2.3-2.5 eV.

Jednak obawy o wygaszanie luminescencji nie potwierdzity sig¢ w przypadku pojedynczych domieszek
w kropce kwantowej i juz w pierwszej probce z kropkami kwantowymi CdTe:Co/ZnTe udato sie znalez¢
dobrze swiecace kropki kwantowe z pojedynczymi jonami kobaltu. Dzigki temu w pracy [H4] moglismy
jako pierwsi opisa¢ widmo luminescencji kropki kwantowej z pojedynczym jonem kobaltu. W takiej
kropce linia ekscytonu jest rozszczepiona na cztery sktadowe za wzgledu na cztery mozliwe rzuty spinu
Co® (S =3/2) na 0§ wzrostu, ktéra jest jednocze$nie osia kwantyzacji ekscytonu w kropce kwantowej.
Jednak intensywnos¢ linii zewnetrznych i wewnetrznych nie jest réwna ze wzgledu na to, ze stany
kobaltu o spinie +3/2 maja nizszg energie niz stany kobaltu o spinie +1/2, a zatem sg czesciej
obsadzane. Identyfikacja linii kropek kwantowych z kobaltem jest potwierdzona pomiarami magneto-
fotoluminescencji, ktére sg zgodne z zaproponowanym przez nas modelem ekscytonu oddziatujacego
z anizotropowym jonem kobaltu.

Aby zweryfikowac, czy faktycznie zaniedbywalne jest wygaszanie luminescencji ekscytonowej przez
przejscia wewnatrzcentrowe, poréwnalimy czasy Zycia ekscytonéw w kropkach kwantowych z
pojedynczym kobaltem i bez niego i nie zauwazyliémy znaczacych rézinic, co oznacza, e jezeli
wygaszanie ma miejsce, to musi by¢ bardzo stabe [H4]. Podobne wnioski otrzymali$my dla drugiego
otrzymanego przez nas systemu jakim jest kropka kwantowa CdSe/ZnSe z pojedynczym jonem Mn
[H4]. Cho¢ system ten jest podobny do znanych juz kropek CdTe/ZnTe z pojedynczym Mn, to wyréznia
go kilka interesujgcych wiasciwosci. Po pierwsze, stosunkowo tatwo zorientowaé optycznie spin jonu
Mn w kropce CdSe/ZnSe — wystarczy nierezonansowo pobudzi¢ prébke spolaryzowanym $wiattem
[H6]. Po drugie, czas relaksacji Mn w kopce kwantowej CdSe/ZnSe jest o okoto rzad wielkosci dtuzszy
[H4] niz w przypadku Mn kropkach CdTe/ZnTe [35]. Przypisujemy to stabszemu oddziatywaniu spin-
orbitalnemu w selenkach w stosunku do tellurkdw, co zwigzane jest z mniejsza masa atomowa selenu.
Ta zaleznos¢ natchneta nas [pomyst opublikowany w H4] do jeszcze jednej innowacji zwigzanej z
faktem, ze oprécz odziatywania spin-orbita, istotnym czynnikiem wptywajacym na relaksacje (mierzong
czasem T,) jest oddziatywanie spinéw elektronowych z powtoki d jonu magnetycznego ze spinami
jadrowym. A skoro wygaszanie luminescencji nie jest problemem, mozna pomysle¢ o wprowadzeniu
do kropek kwantowych jonéw magnetycznych bez spinu jadrowego [H4]. Dla Mn i Co wszystkie izotopy
majg spin jadrowy, ale np. w przypadku zelaza 98% atoméw ma zerowy spin jadrowy. Mozina
wprawdzie argumentowac, ze z punktu widzenia czasu koherencji jonu magnetycznego (T.), spin
ijadrowy jest tak wolnozmienny, ze nie powinien przyspiesza¢ relaksacji, ale przy takim podejsciu i tak
warto si¢ pozbyC spinu jadrowego, gdyz nie mamy nad nim kontroli takiej jak nad spinem
elektronbwym. Dlatego zdecydowatem sie wytworzy¢ jeszcze jeden nowy system — kropke kwantowa
CdSe/ZnSe z pojedynczym jonem zelaza [H8]. Najchetniej bym widziat w takiej kropce Fe*, czyli jon o
konfiguracji elektronowej o, takiej jak Mn?*. Konfiguracja taka dzieki zapetnionej do potowie powtoce
d ma zerowy moment orbitalny co daje nadzieje na diugie czasy relaksacji [36]. Natomiast nieparzysta
liczba elektronéw zapewnia zdegenerowany, czyli magnetyczny stan podstawowy. Jednak w
potprzewodnikach 1I-VI najbardziej prawdopodobng konfiguracja dla zelaza jest Fe?*, czyli d.
Konfiguracja taka wzmacnia efekty zwigzane z odziatywaniem spin-orbitalnym (np. podatno$é¢ na
naprgzenie), a ze wzgledu na parzysta liczbe elektronéw moze prowadzié do stanéw
niezdegenerowanych, czyli niemagnetycznych, o zerowym spinie [37,38,39,40,41,42,43,44,45,46).
Efekt taki wystepuje we wszystkich pétprzewodnikach o strukturze blendy cynkowej i wurcytu - stan
podstawowy Fe? jest niezdegenerowany, czyli wtasciwie nieprzydatny dla spintroniki. Natomiast
pozostate stany sg potozone przynajmniej 2 meV wyzej, czyli w temperaturach helowych sa niemal
nieobsadzone. Zatem pojedynczego jonu Fe?* w kropce kwantowej powinniémy nie méc
zaobserwowac: skoro Fe?* ma zerowy spin, nie oddziatuje wymiennie z noénikamiw kropce kwantowe;j.
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Jednak rzeczywistos¢ okazata sie bardziej skomplikowana: w wyniku naprezenia kropki kwantowej
(niedopasowania statych sieci CdSe i ZnSe), konfiguracja spinowa Fe?* ulega takiemu przeksztatceniu,
ze stan podstawowy jest zdegenerowany i sktada sie z pozioméw o spinie +2 [H8]. Delikatne
rozszczepienie tych pozioméw nie zmienia faktu, ze stany takie moga oddziatywaé z ekscytonami i by¢
zaobserwowane w pomiarach fotoluminescencji. Mozna by mieé¢ watpliwosé, czy takie stany mogg
zostac optycznie zorientowane — nasz eksperyment pokazuje, ze nie jest to wprawdzie mozliwe w
zerowym polu magnetycznym, ale juz przytozenie niewielkiego pola magnetycznego (0,2 T) pozwala na
efektywng optyczna orientacje spinowa pojedynczego jonu Fe?*, co czyni go bardzo obiecujgcym
systemem do koherentnej manipulacji pojedynczym spinem [H8].

2.6 Nowe mikrowneki do badania studni i kropek kwantowych z jonami magnetycznymi [H5,H7,H9]

Podczas przygotowywania pracy [H3] o mikrownece z kropka zawierajaca jon magnetyczny sadzitem,
ze najwigkszg technologiczng trudnoscia takiej pracy jest koniecznosé transportu zwierciadet Bragga
pomigdzy urzadzeniami MBE, w ktérych sa odpowiednie Zrédta molekularne. W zwigzku z tym
spodziewatem sie, ze podobne projekty bedg znacznie prostsze w nowym MBE na Uniwersytecie
Warszawskim. Byt to nadmierny optymizm — umieszczenie wielu Zrédet molekularnych w jednej
maszynie MBE ma teZ swoje wady, mianowicie czasem trudno sie pozby¢ niechcianych pierwiastkéw
w strukturach wymagajacych wysokiej czystosci. A dokfadniej, okazato sig, ze w mikrownekach
zbudowanych na bazie supersieci ZnTe/MgSe/ZnTe/MgTe, kropki kwantowe maja na tyle poszerzone
linie, ze trudno mie¢ nadzieje na rozdzielenie spektralne linii kropki z pojedynczym jonem
magnetycznym [H9]. Efekt ten jest zwigzany z preferencyjnym wbudowywaniem sie selenu zamiast
telluru do kropek kwantowych CdTe [H9,56]. Na szczeicie mozna ten efekt wyeliminowaé hodujac
kropki kwantowe znacznie pézniej (np. 24h péZniej) niz zwierciadta Bragga, dajac w ten sposéb duzo
czasu na schfodzenie Zrédta selenu i przywrécenie wysokiej czysto$ci komory wzrostu. Tak wytworzona
struktura ma juz znakomite wlasciwosci optyczne, w tym waskie linie spektralne pozwalajace rozdzieli¢
linie kropek kwantowych z pojedynczymi jonami Mn [H9]. Jednak nie jest to bardzo praktyczna
procedura na dtuzszg mete i zawiera wigkszo$¢ komplikacji, ktére pojawity sie przy przygotowaniu
pierwszej pracy, czyli [H3]. Dlatego zaproponowatem mgr. Jean-Guy Rousset rozwiniecie jeszcze
jednego system mikrownekowego, ktéry nie bedzie wymagat uzycia selenu, a jedynie tellur.

Poszukujgc materiatéw na nowe mikrowneki wpadliSmy na nastepujacy pomyst nowych zwierciadet
Bragga o dopasowane;j statej sieci krysztatu: jezeli rozwazymy (Cd,Zn)Te o statej sieci dopasowanej do
MgTe, to dodajac rozne ilosci Mg do takiego (Cd,Zn)Te i trzymajac staly stosunek Zn do Cd nie bedziemy
zmieniad statej sieci krysztatu (Cd,Zn,Mg)Te. W ten sposdb mozemy otrzymaé nawet trzy materiaty o
jednej statej sieci, ale réznych przerwach energetycznych: np. (Cd,Zn)Te — materiat studni kwantowej,
(Cd,Zn,Mg)Te z matq iloscia Mg (ok 10%) jako materiat na bariere studni i jednocze$nie materiat o
wysokim wspotczynniku zatamania, i w koricu (Cd,Zn,Mg)Te o duzej zawarto$ci Mg (okoto 50%), jako
materiat o niskim wspotczynniku zatamania. Zaletami tego nowego systemu s3 prostota i unikniecie
uzywania manganu, ktéry byt potrzebny do dawniej hodowanych zwierciadet Bragga [3,14], a ktéry
bytby przeszkoda w badaniach magnetooptycznych (trudno bytoby rozdzieli¢ efekty zwigzane ze
strukturami kwantowymi i fotonicznymi). Dobre wiasciwosci optyczne naszego nowego systemu
zostaly udowodnione w pracy [H7], gdzie pokazaliémy silne sprzezenie i laserowanie polarytonowe w
mikrownece bazujacej na (Cd,Zn,Mg)Te zbudowanej w wyzej opisany sposéb i i zawierajacej jony Mn
jedynie w studniach kwantowych. Dzieki temu, ze dajac ciefisza warstwe CdTe (ok 1 nm) mozna
wyhodowac¢ kropki kwantowe CdTe/(Cd,Mg)Te zamiast studni kwantowej CdTe/(Cd,Mg)Te, nasz nowy
system staje sig bardzo obiecujacy dla koherentnej i rezonansowej spektroskopii kropek kwantowych
z pojedynczymi jonami magnetycznymi [24]. Pomyst ten i podsumowanie innych pomystéw na
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struktury fotoniczne z kropkami kwantowymi zawierajacymi pojedyncze jony magnetyczne zostaty
opisane w przegladowej pracy [H5].

3.0 Podsumowanie osiggniecia habilitacyjnego

Zaprojektowano i wytworzono nastepujace nowe struktury pétprzewodnikowe:

Zwierciadta Bragga o statej sieci ZnTe [H1]

Zwierciadta Bragga o statej sieci MgTe [H7]

Mikrownegki z kropkami kwantowymi CdTe [H2], w tym pierwsze na $wiecie mikrowneki z
kropkami kwantowymi zawierajacymi pojedyncze jony magnetyczne [H3,H5,H9]
Pierwsze na $wiecie kropki kwantowe z pojedynczymi jonami kobaltu [H4] i zelaza [H8]
Pierwsze na swiecie kropki kwantowe z pojedynczymi jonami magnetycznymi o zerowym
spinie jadrowym [H8]

Pierwsze na $wiecie kropki kwantowe CdSe/ZnSe domieszkowane pojedynczymi jonami
magnetycznymi [H4]

Struktury te pozwolity na osiagnigcie wysokiej kontroli nad wtaéciwosciami domieszek, struktur
kwantowych i fotoniczych. Pozwolily takze zrozumie¢ i rozwigzaé szereg probleméw technicznych
wynikajacych ze specyfiki stosowanych pierwiastkéw, materiatéw i struktur.

Pomiary spektroskopowe nowych struktur doprowadzity do odkryé, z ktérych najbardziej znaczace sa:

Zaniedbywalnie staby efekt wygaszania lumienescencji ekscytonowej przez pojedyncze jony
magnetyczne w kropkach kwantowych [H4].

Dobre wiasciwosci optyczne, w tym laserowanie polarytonowe w mikrownekach ze
studniami kwantowymi domieszkowanymi jonami magnetycznymi [H7]

Skomplikowana anizotropia Co** wywofana naprezeniem struktur pétprzewodnikowych [H4].
Wydtuzenie czasu relaksacji pojedynczego jonu magnetycznego w materiatach o stabym
oddzialywaniu spin-orbita [H4].

Wyindukowanie magnetycznych wtasciwosci domieszki Fe?* poprzez naprezenie
nanostruktury [H8]

Znalezienie prostej metody optycznej orientacji spinu jonéw magnetycznych w kropkach
CdSe/ZnSe [H6,H8]

3.1 Znaczenie osiggniecia habilitacyjnego dla dziedziny

Otwarcie nowych mozliwosci wytwarzania i badania kropek kwantowych z pojedynczymi
jonami magnetycznymi: zapoczatkowanie kontynuowanych juz obecnie w innych
laboratoriach badan kropek kwantowych z szeroka przerwa energetyczng [47] i z innymi
metalami przejSciowymi niz Mn [48,49].

Opracowanie technologii i wytworzenie struktur do badan wykraczajacych poza prezentowane
osiagnigcie habilitacyjne [S1-S10,24,50,51], a dotyczacych polarytondw pétmagnetycznych,
sprzezonych wnek, efektu Purcella, anizotropii zero-wymiarowych no$nikéw, mieszania
czterech fal na pojedynczych kropkach kwantowych.
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Oméwienie pozostatych osiagnieé¢ naukowo - badawczych (niewchodzacych
w sktad osiagnigecia habilitacyjnego).

Osiagnigcia te mozna podzieli¢ na 3 grupy zwigzane tematycznie: a) ze strukturami prezentowanymi w
osiggnigciu habilitacyjnym, b) z doktoratem i c) z pracg magisterska.

a) Wybrane prace powstate dzieki technologiom i strukturom i przedstawionym w osiagnieciu
habilitacyjnym:

[S1] T. Jakubczyk, H. Franke, T. Smolenski, M. Sciesiek, W. Pacuski, A. Golnik, R. Schmidt-Grund, M.
Grundmann, C. Kruse, D. Hommel, P. Kossacki, "Inhibition and Enhancement of the Spontaneous
Emission of Quantum Dots in Micropillar Cavities with Radial Distributed Bragg Reflectors", ACS Nano
8, 9970 (2014).

[S2] T. Jakubczyk, W. Pacuski, T. Smoleriski, A. Golnik, M. Florian, F. Jahnke, C. Kruse, D. Hommel, P.
Kossacki, “Pronounced Purcell enhancement of spontaneous emission in CdTe/ZnTe quantum dots
embedded in micropillar cavities", Applied Physics Letters 101, 132105 (2012).

[S3] T. Jakubczyk, W. Pacuski, T. Smoleriski, A. Golnik, M. Florian, F. Jahnke, C. Kruse, D. Hommel, P.
Kossacki, "Light-matter coupling in ZnTe-based micropillar cavities containing CdTe quantum dots",
Journal of Applied Physics 113, 136504 (2013).

[S4] K. Sawicki, F. K. Malinowski, K. Gatkowski, T. Jakubczyk, P. Kossacki, W. Pacuski, J. Suffczyriski,
"Single-color, in situ photolithography marking of individual CdTe/ZnTe quantum dots containing a
single Mn** ion", Applied Physics Letters 106, 012101 (2015).

[S5] A. Bogucki, T. Smoleniski, M. Goryca, T. Kazimierczuk, J. Kobak, W. Pacuski, P. Wojnar, and P.
Kossacki, "Anisotropy of in-plane hole g factor in CdTe/ZnTe quantum dots", Physical Review B 93,
235410 (2016).

[S6] M. Sciesiek, J. Suffczyriski, W. Pacuski, M. Parlifiska-Wojtan, T. Smolerski, P. Kossacki, A. Golnik,
"Effect of electron-hole separation on optical properties of individual Cd(Se,Te) quantum dots",
Physical Review B 93, 195313 (2016).

[S7]1).-G. Rousset, J. Kobak, E. Janik, T. Jakubczyk, R. Rudniewski, P. Piotrowski, M. Sciesiek, J. Borysiuk,
T. Slupinski, A. Golnik, P. Kossacki, M. Nawrocki, W. Pacuski, "MBE grown microcavities based on
selenium and tellurium compounds", Journal of Crystal Growth 401, 499 (2014).

[S8]. K. Gietka, J. Kobak, E. Janik, J.G. Rousset, J. Borysiuk, M. Nawrocki, A. Golnik, P. Kossacki, W.
Pacuski, "The impact of position of Mn delta-doping on the formation of CdTe/ZnTe quantum dots
with single magnetic ions", Journal of Crystal Growth 401, 640 (2014).

[S8]. M. Papaj, J. Kobak, J.G. Rousset, E. Janik, M. Nawrocki, P. Kossacki, A. Golnik, W. Pacuski,
"Photoluminescence studies of giant Zeeman effect in MBE-grown cobalt-based dilute magnetic
semiconductors"”, Journal of Crystal Growth 401, 644 (2014).

[S9]. J. Kobak, J.-G. Rousset, R. Rudniewski, E. Janik, T. Stupifski, P. Kossacki, A. Golnik, W. Pacuski,
"Ultra low density of CdTe quantum dots grown by MBE", Journal of Crystal Growth 378, 274 (2013).

[S10]. J.-G. Rousset, J. Kobak, T. Slupinski, T. Jakubczyk, P. Stawicki, E. Janik, M. Tokarczyk, G. Kowalski,
M. Nawrocki, W. Pacuski, "MBE growth and characterization of a 1l-VI distributed Bragg reflector and
microcavity lattice-matched to MgTe", Journal of Crystal Growth 378, 266 (2013).
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Prace te bazujg na wytworzonych przeze mnie mikrownegkach [S1,52,53] i kropkach kwantowych
[S3,54,55]. Natomiast prace [S7,58,59,510] opisuja rozwijanie technologii epitaksjalnych w
poczatkowej fazie dziatania nowego laboratorium MBE.

Wedtug mnie najwigkszym osiagnigciem bazujagcym na moich prébkach jest wytworzenie nowego
rodzaju struktury fotonicznej — mikrofilara otoczonego radialnymi zwierciadtami Bragga [S1] i
udowodnienie, ze struktura taka moze dzieki efektowi Purcella zar6wno wydtuzaé jak i skraca¢ czas
zycia ekscytonéw w kropkach kwantowych. W przyszto$ci takie struktury moga pozwoli¢ na osiagniecie
skutecznos¢ ekstrakgji fotonow zblizajgcej sie do 100%.

b) Wybrane prace o magnetospektroskopii pétprzewodnikéw pétmagnetycznych z szerokg przerwa
energetyczng, w tym prace zwigzane z tematem pracy doktorskiej:

[WGDMS1] W. Pacuski, "Optical Spectroscopy of Wide-Gap Diluted Magnetic Semiconductors",
Rozdziat w pracy ksigice , Introduction to the Physics of Diluted Magnetic Semiconductors” pod
redakcjg Jana A. Gaja i Jacka Kossuta, Springer Series in Materials Science Vol. 144, Pp. 37-63 (2010).

[WGDMS2] W. Pacuski, P. Kossacki, D. Ferrand, A. Golnik, J. Cibert, M. Wegscheider, A. Navarro-
Quezada, A. Bonanni, M. Kiecana, M. Sawicki, T. Dietl, "Observation of strong-coupling effects in a
diluted magnetic semiconductor Ga...FexN", Physical Review Letters 100, 037204 (2008),

[WGDMS3] W. Pacuski, D. Ferrand, J. Cibert, C. Deparis, J. A. Gaj, P. Kossacki, C. Morhain, "Effect of
the s ,p-d exchange interaction on the excitons in (Zn,Co)O epilayers", Physical Review B 73, 035214
(2006).

[WGDMS4] W. Pacuski, J. Suffczynski, P. Osewski, P. Kossacki, A. Golnik, J. A. Gaj, C. Deparis, C.
Morhain, E. Chikoidze, Y. Dumont, D. Ferrand, J. Cibert, T. Dietl, "Influence of s,p-d and s-p exchange
couplings on exciton splitting in (Zn,Mn)0O", Physical Review B 84, 035214 (2011).

[WGDMS5] W. Pacuski, D. Ferrand, J. Cibert, J. A. Gaj, A. Golnik, P. Kossacki, S. Marcet, E.
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Prace te opisujg kompleksowo wptyw jonéw magnetycznych na wtasciwosci optyczne nowej klasy
materiatow: pétprzewodnikéw pétmagnetycznych z szeroky przerwa energetyczna, takich jak
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potprzewodnikéw pétmagnetycznych z duza staty sieci (i mata przerwg energetyczng) do
pétprzewodnikéw pétmagnetycznych z mata stata sieci (i duzg przerwa energetyczna), to w zakresie
bardzo silnego sprzezenia p-d, rozszczepienie pasm staje sig stosunkowo mate i ma przeciwny znak do
obserwowanego zazwyczaj. Wiaze si¢ to z wytworzeniem stanu zwigzanego w przypadku bardzo
silnego oddziatywania p-d. Wnioski te opisane sa w pracach [WGDMS1 i WGDMS?2], ale sktadaja sie na
nie wlasciwie wszystkie wymienione prace.

c) Prace o magnetycznych i magneto-optycznych wiasciwosciach studni kwantowych (Cd,Mn)Te, w
tym prace zwigzane z tematem pracy magisterskiej.

[QW1]. M. Goryca, D. Ferrand, P. Kossacki, M. Nawrocki, W. Pacuski, W. Maslana, J. A. Gaj, S.
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W pracach tych zajmowatem sie wptywem naprezenia i struktury pasmowej na spinowe wiasnosci
uktadu dziur i jonéw Mn w studniach kwantowych (Cd,Mn)Te. Oprécz pomiaréw magneto-optycznych
robitem symulacje k*p pasma walencyjnego, ktére pozwalaly wnioskowaé o przyczynach
obserwowanych wtasciwosci magnetycznych.

Podsumowanie dorobku naukowego (petna lista znajduje sie w zatgczniku).
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o Magneto-spektroskopia optyczna
o Modelowanie optycznych whasciwosci struktur pétprzewodnikowych
e 62 artykuly w czasopismach z listy filadelfijskiej, w tym dwa artykuly w Nature
Communications, jeden w ACS Nano, dwa w Physical Review Letters, 11 w Physical Review B,
4 w Applied Physics Letters, po dwa w Journal of Applied Physics, Journal of Physics:
Condensed Matter, Solid State Communications i Physica E, po jednym w Crystal Growth &
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for Optics and Photonics (SPIE), European Materials Research Society Fall Meeting.

e 16 referatéw ustnych na konferencjach miedzynarodowych, w tym na dwa ICPS, dwa na
International Conference on II-VI compounds, jeden na The international conference on
Molecular Beam Epitaxy

e Kierowanie 4 projektami: Lider NCBR, Sonata Bis NCN, dwoma luventus Plus MNiSW

® Uruchomienie i kierowanie laboratorium MBE, dzieki ktéremu powstaty w ciggu 4 lat 23
artykuty, w tym publikacje w prestizowych czasopismach.

e Opieka w charakterze promotora pomocniczego nad dwoma doktorantami koriczacymi
wtasnie swoje prace. Obaj osiggneli znaczgce sukcesy naukowe.

e Opieka nad 5 pracami magisterskimi i 5 pracami licencjackimi, ktérych autorzy kontynuuja
karierg naukowa, w tym opieka nad praca Michata Papaja, ktéra zostata nagrodzona Ztotym
Medal Chemii za najlepsza prace z chemii w Polsce w r. 2014.

e Zainicjowanie autorskiego wyktadu na Wydziale Fizyki UW: , Technologia i strukturyzacja
materiatéw pétprzewodnikowych”, ( r. 2011 i kontynuacja w latach 2012-2016)
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® Zagraniczne staze naukowe — we Francji w czasie studiéw (3 miesigce) i w czasie podczas
przygotowywania doktoratu (15 miesiecy), oraz w Niemczech na stazu podoktorskim ok 20
miesiecy

¢ Osobista wspétpraca zagraniczna ze znanymi naukowcami z takich osrodkéw jak Institut NEEL,
CEA Gronoble, CRHEA Valbonne, Institut des NanoSciences de Paris, Uniwersytet Versailles,
Uniwersytet w Bremie, Uniwersytet w Linzu, Instytut Fizyki PAN.
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