dr hab. Lukasz Cywinski, prof. IF PAN Warszawa, 21 VIII 2020
Instytut Fizyki Polskiej Akademii Nauk

Al. Lotnikéw 32/46

02-668 Warszawa

lcyw@ifpan.edu.pl
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p.t.:”’Dynamika elektronéw i fononéw w sprz¢zonych nanostrukturach
polprzewodnikowych”

Rozprawa doktorska magistra Adama Mielnika-Pyszczorskiego poswigcona jest
teoretycznemu opisowi dynamiki elektronéow oddzialujacych z fononami w realistycznie
opisywanych nanostrukturach pdtprzewodnikowych — doktadnie w kropkach kwantowych
oraz w sprzezonych uktadach studni i kropki kwantowej. Pierwszym teoretycznym motywem
przewodnim jest stosowanie o$miopasmowej metody kp oraz realistycznego rozktadu
naprezen w strukturze (uzyskanego przez minimalizacje energii spr¢zystej dla danej struktury
opisanej w przyblizeniu osrodka ciagtego) do modelowania stanow elektronowych i ich
sprzezenia do drgan sieci, oraz proby dogtebnego zbadania tego, na ile uproszczone (i o wiele
mniej kosztowne numerycznie) metody sg w stanie odtworzy¢é wyniki uzyskane duzym
wysitkiem w ramach modelu o$miopasmowego. W pracy zbadane sg dwa zagadnienia
fizyczne: pierwsze dotyczy prawidtowego opisu nieeleastycznego transferu elektronu ze
studni kwantowej do znajdujacej si¢ w poblizu kropki kwantowej, zas drugie dotyczy
relaksacji spinu elektronu uwiezionego w kropce kwantowej. Drugim motywem przewodnim
pracy jest wigc badanie dynamiki elektronu (doktadniej jego przestrzennego stopnia swobody,
czyli lokalizacji w studni lub w kropce, lub spinowego stopnia swobody) wywotanej jego
oddziatywaniem z otoczeniem skladajacym si¢ z bozondéw (fonondw, czyli kwantéw drgan
sieci). Tematyka pracy znajduje si¢ wigc na pograniczu teorii nanostruktur
potprzewodnikowych oraz dynamiki otwartych uktadow kwantowych.

Motywacja dla podjecia tych dogiebnych badan teoretycznych stanowig trwajace od
lat prace doswiadczalne nad laserami wykorzystujacymi kropki kwantowe, dla ktérych
wykorzystanie studni kwantowej jako zZrodia nosnikow wstrzykiwanych do kropki zwigksza
efektywnosé tego procesu, oraz nad wykorzystaniem spinu elektronu w kropce kwantowej
jako kwantowego bitu (kubitu). W przypadku pierwszego zagadnienia, istnieje tylko kilka
wczesniejszych prac teoretycznych, z ktorych wigkszos¢ opiera si¢ na uproszczonych
modelach funkcji falowych. Wyniki przedstawione w pierwszej czgsci rozprawy uzupetniaja
wigc znaczng luke w stanie wiedzy na temat dynamiki no$nikéw w uktadzie studnia-kropka.
Co do drugiego zagadnienia — relaksacji spinu elektronu w kropce — poswigcono mu wiele
prac teoretycznych, i przyznam, iz dopiero lektura rozprawy uswiadomita mi, ze szczegdty
mikroskopowego mechanizmu odpowiedzialnego za relaksacje spinu w silnie naprezonych
kropkach samozorganizowanych nie byly wczesniej zrozumiane. Wczesniejsze prace, ktore
znalem, wykorzystywaly modele stosowalne do opisu kropek wytwarzanych przez
bramkowanie dwuwymiarowego gazu elektronowego (w strukturze bez naprgzen), i choc ich
Jjakosciowe przewidywania (takie jak potggowy charakter zaleznosci czasu relaksacji od pola



magnetycznego) zgadzaly si¢ z pomiarami dynamiki spinu w  kropkach
samozorganizowanych, to ich ilosciowe wyniki mogty pasowac do tych obserwacji wytacznie
przez przypadek. Oba nurty badan opisane w rozprawie stanowig wigc ciekawy wkiad do
stanu wiedzy o dynamice fadunku i spinu elektronu wywotanej jego oddzialywaniem z
fononami.

Praca mgr. Mielnika-Pyszczorskiego oparta jest na trzech publikacjach, dwie z kérych
ukazatly si¢ w Phys. Rev. B, a jedna w Scientific Reports. Wspotautorami wszystkich z nich
bylo promotor oraz promotor pomocniczy. Kazdy rozdzial zawierajacy omdwienie
oryginalnych wynikéw Autora zawartych w danej publikacji zostal poprzedzony
wyczerpujacg informacja o indywidualnych wkladach wszystkich wspdtautorow do
opublikowanego artykutu. Wyniki zawarte w obszernym rozdziale czwartym nie zostaty
jeszcze opublikowane.

Pierwszy rozdzial zawiera omdwienie celu naukowego i znaczenia podjetych badan.
Zarysowane sa w nim tez mozliwe kierunki dalszej pracy, oraz omowiona jest metodologia i
najwazniejsze wyniki. Jedyng uwaga, ktorg moge mie¢ do tego rozdziatu, jest niepotrzebne
powtorzenie kilku stwierdzen, ktére sprawia, iz ten rozdzial wstepny jest troszke za dtugi, co
nieco utrudnia jego czytanie. Po lekkim skroceniu bylby to idealny wstgp do rozprawy.

Drugi rozdzial oparty jest na pracy opublikowanej w 2015 r. w Phys. Rev. B. Zawiera
on opis procesu wstrzykiwania elektronow znajdujacych si¢ w poblizu dna studni kwantowej
do kropki poprzez emisj¢ fononéw akustycznych. Stany elektronowe w uktadzie sprzezonej
studni i kropki zostaty obliczone przy uzyciu o§miopasmowej metody kp. Nalezy podkresli¢,
iz ze wzgledu na rézng wymiarowos¢ studni i kropki, obliczenia te sg bardzo kosztowne
(wymagajg wiele czasu oraz pamigci komputera): studni kwantowej nie mozna traktowacé jako
nieskoniczonego uktadu dwuwymiarowego, gdyz wazne jest uwzglednienie lokalnej
modyfikacji pasm w studni wywotanej naprezeniami materialow obecnymi w poblizu kropki.
Konieczne jest wigc diagonalizowanie problemu w geometrii cylindra o promieniu
wystarczajaco duzym, aby wiernie odtworzy¢ stany elektronowe w poblizu dna studni.
Wyniki dotyczace wspotczynnika wychwytu elektronu przez kropke osiggajg zbieznosci dla
promienia cylindra wigkszego niz okolo 100 nm. Waznym jest tez uwzglednienie
realistycznego rozktadu naprezen dla danej geometri struktury (z uwzglednieniem grubosci
warstwy materialu przykrywajacego kropke, jako ze ma ona wplyw na relaksacj¢ naprezen w
uktadzie). Dynamika transferu elektronu wywotanego emisjg fonondw akustycznych moze
byc¢ opisana w przyblizeniu Markowa, a typowe czasy transfery sg rzgdu nanosekundy. Wynik
ten nie jest zgodny z doswiadczeniem, ale wynika to z faktu, iz w typowych warunkach
doswiadczalnych nieelastyczny transfer zdominowany jest przez procesy z udziatem fononow
optycznych (i oczywiscie dotyczy on elektronéw ze studni, ktorych energie sg wigksze od
energii stanu w kropce o co najmniej jeden kwant energii fononu optycznego). Przedstawiona
teoria dotyczaca transferu przy udziale fononéw akustycznych ma jednak znaczenie
poznawcze. Domyslam sig, ze mozna ja réwniez zastosowac do opisu doswiadczen w ktorych
fonony optyczne nie moga uczestniczyé ze wzgledu na niedopasowanie energetyczne
obsadzonych stanéw w studni i energii standéw w kropce (ten rezim jest pewnie niezbyt
obiecujacy dla laserow kropkowych).

W rozdziale trzecim znajdujemy opis efektywnego modelu standéw elektronowych w
sprzgzonym uktadzie studnia-kropka, ktory jest o wiele mniej wymagajagcy numerycznie od



peinej metody kp, a ktéry dobrze opisuje stany w studni znajdujace si¢ kilkanascie meV od
dna studni — czyli te stany, ktére powinny by¢é wzigte pod uwage, gdy rozwazany bedzie
proces transferu elektronu potgczonego z emisjg fononu optycznego o energii ~30 meV. W
rozdziale tym brakuje mi pordwnania wynikow nowej metody z wynikami z
osmiopasmowych obliczen kp. Domyslam sig, iz poréwnanie takie nie jest fatwe, jako ze
metoda kp zastosowana nawet do cylindra o do$¢ duzym promieniu nie odtwarza prawidtowe;j
gestosci stanow elektronowych w studni dla energii ~20 meV powyzej dna pasma (jak
pokazano na rysunku 3.1), ale ciekawie byloby cos wigcej na ten temat przeczyta¢. Zgadzam
si¢ jednakze z Autorem, iz zaproponowane przyblizenie jest jak najbardziej rozsgdnym i
fizycznie dobrze umotywowanym podejsciem do problemu.

Obszerny rozdzial czwarty zawiera wiele ciekawych i nietrywialnych wynikow
dotyczacych transferu studnia-kropka wywotanego emisja fononu optycznego. Ze wzgledu na
ptaska dyspersje fononéw optycznych nie mozna tu zastosowaé Ztotej Reguty Fermiego /
przyblizenia Markowa dla dynamiki elektronu oddziatujgcego z fononami, i konieczne jest
zastosowanie metody rozwinigcia rownan ruchu uktadu sprzezonych elektrondéw i fononéw na
hierarchi¢ opisujaca korelacje wielocialowe coraz wyzszych rzedéw. Technika ta od lat
rozwijana jest w grupie prof. Axta w Bayreuth, gdzie mgr. Mielnik-Pyszczorski odbyl staz w
ramach grantu Etiuda. W rozdziale znajdujemy wyprowadzenie i przejrzyste omowienie
hierachii réwnan kinetycznych, oraz przyblizen ktére pozwalaja zamknaé uktad rownan
poprzez (fizycznie uzasadnione) zaniedbanie korelacji wyzszego rzedu, lub ich faktoryzacje
na korelacje nizszych rzedow. Rozwazano rowniez zastosowanie tych réwnafn do opisu
uproszczonych, czesto Scisle rozwigzywalnych modeli: model jednego elektronu i zerowej
temperatury w podrozdziale 4.2.4, model stalego sprze¢zenia elektron-fonon i poczatkowego
braku fonondéw w 4.3, granica pelnego pasma w 4.8, przypadek pojedynczego elektronu w
4.9. Wszystkie te dyskusje sa bardzo ciekawe poznawczo i pokazuja one naukowg dojrzatosé
miodego teoretyka: w rozdziale tym opisanym jest nie tylko nietrywialne rozwigzanie
pewnego problemu z kwantowej fizyki nanostruktur, ale znajdujemy tez w nim doglebng
dyskusje fizyki opisywanej w ramach modelu, oraz nawigzania do pokrewnych probleméw
pojawiajacych si¢ w innych dziedzinach (n.p. w optyce kwantowej).

W rozdziale pigtym Autor wigcza wptyw fononéw akustycznych na dynamike opisang
w poprzednim rozdziale. Efekty redystrybucji nosnikéw w studni wywotane przez ich
oddzialywanie z tymi fononami, jak i anharmonizm fononowy prowadzacy do rozpadu
fononu optycznego na dwa fonony akustyczne, nie majg widocznego wpltywu na dynamike
elektronu. W drugim przypadku podane jest cickawe wytlumaczenie tego faktu.

W drugiej czgsci rozprawy Autor skupia si¢ na problemie relaksacji spinu elektronu w
kropce wywolanej przez emisje fonondéw akustycznych. Rozdzial szosty zawiera opis
nietrywialnej proby wyprowadzenia z pelnej osmiopasmowej metody Ap dwupasmowego
(tzn. zaleznego od spinu) rdwnania masy efektywnej dla elektronu w kropce. W przypadku
objetosciowego krysztatu, zastosowanie metody typu Loewdina pozwala wyprowadzi¢ z
Hamiltonianu o$miopasmowego efektywny Hamiltonian dwupasmowy opisujgcy z dobrg
doktadnoscia stan elektronu w poblizu dna pasma przewodnictwa. Jest to mozliwe oczywiscie
ze wzgledu na to, iz podstawowa przerwa energetyczna jest o wiele wigksza od skal
energetycznych wszystkich pozadiagonalnych wyrazéw w oryginalnym Hamiltonianie. W
literaturze mozna znaleZ¢ tez uproszczone wyprowadzenia Hamiltonianu dwupasmowego dla



elektronu w kropce, ale opierajg si¢ one na zatozeniu pewnego modelowego ksztattu funkcji
obwiedni elektronu, i na prostym usrednieniu parametrow objetosciowego modelu
dwupasmowego. W rozprawie podjgto za to probe systematycznego wyprowadzenia
dwupasmowego réwnania masy efektywnej dla elektronu uwigzionego w stanie
podstawowym realistycznej kropki kwantowej, tzn. ukladu z nietrywialng przestrzenng
zaleznoscig napre¢zen oraz sktadu. Problem ten jest trudny, i w rozdziale znajdujemy opis catej
hierarchii przyblizen, w ktorej wiaczanie kolejnych, coraz bardziej skomplikowanych
elementéw teoretycznego opisu, powinno prowadzi¢ do coraz wigkszej zgodnosci pomiedzy
wynikami modelu efektywnego i1 pelnego modelu os$miopasmowego. Wniosek z tych
zlozonych obliczen jest jednak negatywny: bardzo trudno jest uzyskaé¢ zadowalajaca
zgodnos¢ pomigdzy obliczeniami w modelu masy efektywnej a wynikami modelu
osmiopasmowego (dla wielkosci powigzanych ze spinem, np. dla g-czynnika) bez
uwzgledniania skomplikowanych poprawek i samouzgodnionej renormalizacji parametrow
Hamiltonianu (tzn. po uzyskaniu wstgpnego rozwigzania w modelu dwupasmowym wynik
tego rozwiazania jest wykorzystywany do wyprowadzenia korekt do pewnych czionéow w
efektywnym Hamiltonianie, i procedura ta jest iterowana). Uwazam, iz wyniki z tego
rozdziatu stanowig pokazujg w bardzo ciekawy sposob, iz teoria masy efektywnej jest ciagle
zywym zagadnieniem w fizyce nanostruktur.

Czesciowo negatywny (z punktu widzenia chgci uproszczenia obliczen) wynik opisany
w rozdziale szostym jest przyczyna, dla ktorej w rozdziale siodmym relaksacja spinu
elektronu w kropce kwantowej zbadana jest przy uzyciu pelnego o$miopasmowego modelu
kp. Sam problem relaksacji pomigdzy dwoma stanami dubletu Zeemanowskiego dla elektronu
w kropce kwantowe]j zostat jakosciowo rozwigzany 20 lat temu, gdy Khaetskii i Nazarov
pokazali znaczenie starych wynikdow Van Vlecka dla dynamiki spinu w kropkach
kwantowych, i pokazali, ze dla mechanizmu relaksacji aktywowanego przez oddziatywanie
spin-orbita, ktére powoduje domieszanie do stanu o danym nominalnym kierunku spinu
niezerowej amplitudy stanu o przeciwnym spinie, prawdopodobienstwo spin-flipu skaluje si¢
z polem magnetycznym jak B’ (B') dla oddzialywania piezoelektrycznego (przez potencjat
deformacyjny) z fononami. Lektura tego rozdzialu uswiadomita a mi jednak, iz w literaturze
brak bylo porzadnego ilosciowego obliczenia czasu relaksacji dla realistycznie modelowanej
kropki samozorganizowanej. W rozprawie opisano wszystkie mozliwe mechanizmy
relaksacji, wynikajace zaréwno z mieszania stanéw spinowych, jak i z bezposredniego
sprzezenia spin-fonon wywolanego przez to, iz fonon jest zrodtem dodatkowej deformacji
sieci, ktéra w modelu o§miopasmowym (w ktérym stany pasm przewodnictwa i walencyjnych
sg sprzezone, a naprezenia nietrywialnie wplywaja na spinowg struktur¢ stanow
walencyjnych, ze wzgledu na silne oddziatywanie spin-orbita aktywne dla tych pasm)
prowadzi do sprzg¢zenia stanéw elektronu o przeciwnych spinach. Pokazano, iz to mechanizm
.mieszania spindéw” przez cztony Hamiltonianu bez fonondéw daje dominujgcy wkiad do
relaksacji, ale w przeciwienstwie do wyniku Khaetskiego i Nazarova, ktorzy dla kropek
bramkowanych oszacowali, iz sprzezenie Dresselhausa powinno by¢ najwazniejszym
mechanizmem  mieszajacym  spiny, w  przypadku silnie  napr¢zonej  kropki
samozorganizowanej najwazniejszy mechanizm mieszajacy stany elektronu o przeciwnym
spinie wynika z istnienia napr¢zen. Powodujg one pojawienie si¢ cztondw pozadiagonalnych
w modelu dwupasmowym (ktéry ilosciowo jest nie do korica wiarygodny, ale przydaje si¢ do



jakosciowej analizy fizyki majgcej znaczenie), jak i silnie modyfikujg struktur¢ pasm
walencyjnych, silnie wptywajac na efektywny g-czynnik elektronu. Jest to wynik ciekawy 1
majgcy znaczenie dla préb wytworzenia kropek kwantowych w ktérych elektron bedzie miat
dhugi czas relaksacji spinowej.

Mam tutaj kilka pytan dotyczace interpretacji wynikéw. Powiagzane sa one z fizyczng
interpretacjg zaleznosci B" prawdopodobienstwa relaksacji. Jak niezwykle przejrzyscie
opisano w rozdziale VIIA pracy przegladowej R. Hanson et al., Rev. Mod. Phys. 79, 1217,
mozna jasno pokazac, jakie przyczyny fizyczne sktadajg si¢ na dang warto$¢ wyktadnika n.

Na stronie 138 czytamy, ze ,,wktad C, a bardzo niskich polach zachowuje tendencje
B’, jednak w okolicy B=0.3 T jego charakter zmienia si¢ na B””. Czy da sie podaé fizyczna
interpretacj¢ tej zmiany charakteru?

Jaka jest przyczyna wysycenia si¢ wspotczynnika relaksacji dla duzych pél na rysunku
7.3? Czy dla jeszcze wiekszych pdl nalezy si¢ spodziewaé utrzymania tego wspéiczynnika na
poziomie wysycenia, czy tez jego spadku?

Kilkakrotnie wspominane jest, iz we wczesniejszych pracach zaleznosé B’ wiazana
byta z mechanizmem domieszkowym przez sprzg¢zenie Dresselhausa. To nie jest do konca
prawda: n=5 obowigzuje dla sprzezenia piezoelektrycznego, matych kropek (w poréwnaniu
do diugosci fali fononu), oraz obecnosci efektu Van Vlecka (,,Van Vleck cancellation”), ktéry
jest prostym wynikiem symetrii odwrdocenia w czasie: gdy jest ona zachowana (czyli dla
B=0), zaden operator zachowujacy ta symetri¢ (n.p. operator odpowiadajagcy za
jednofononowe przejscia migdzy stanami elektronowymi) nie moze mie¢ niezerowego
elementu macierzowego pomig¢dzy stanami z dubletu Zeemanowskiego. Zaleznos¢ typu B*dla
elementu macierzowego odpowiedniego operatora sprzggajacego stany jest wtedy wymagana
dla kazdego mechanizmu ,domieszki spinowej”, niezaleznie od tego, jaki typ tego
mechanizmu dominuje. Tak wigc zaleznos¢ B’ nie daje sama w sobie informacji o tym, jaki
mechanizm domieszkowy dominuje.

Podsumowujgc, uwazam rozprawe za bardzo ciekawe oryginalne rozwigzanie
problemu naukowego (dokfadniej: co najmniej dwdch problemoéw), i wnosz¢ a dopuszczenie
mgr. Adama Mielnika-Pyszczorskiego do dalszych etapéw przewodu doktorskiego. Ze
wzgledu na to, iz rozprawa zawiera doglebnie przeanalizowane bardzo ciekawe wyniki
dotyczace zardwno realistycznego opisu standw elektronowych w nanostrukturach, jak i
nietrywialnej dynamiki elektronéw oddziatujacych z kapiela fononowa, wnosze¢ réwniez o jej
wyrdznienie.

p g 7
1,

dr hab. Lukasz Cywinski, prof. IF PAN



