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Recenzja rozprawy doktorskiej mgr. Dawida Jarosza
p.t. ,,Warstwy i struktury kwantowe na bazie ZnO i Zn; xMg,O otrzymane metoda PA-MBE

do zastosowan w optoelektronice”

Recenzowana praca poswigcona jest doswiadczalnym badaniom mozliwosci wytwarzania
struktur laser6w UV pompowanych optycznie na bazie ZnO i Zn;,Mg,O na drodze homo i
heteroepitaksji z zastosowaniem techniki epitaksji z wigzek molekularnych, z udzialem
plazmy tlenowej (PA-MBE). Tematyka laserow potprzewodnikowych o emisji w zakresie
ultrafioletowym nalezy do intensywnie badanych w ostatnich latach. Obszar ten jest aktualnie
zdominowany przez prace dotyczace struktur opartych na poétprzewodnikach azotkowych,
jednakze tlenek cynku i stop tlenku cynku z magnezem postrzegane sa jako materialy mogace
w przyszlosci zastapi¢ azotki w tych zastosowaniach, dzigki znacznie nizszej temperaturze
wzrostu epitaksjalnego, wiekszej energii wiazania ekscytonu umozliwiajacej obnizenie progu
wystapienia akcji laserowej w temperaturze pokojowej oraz mniejszym wbudowanym polom
elektrycznym, redukujgcym separacjc elektronéw i1 dziur w studniach kwantowych.
Technologia i wiedza dotyczaca wytwarzania struktur ZnO i materialow pokrewnych nie jest
jeszcze na takim poziomie dojrzatosci jak w przypadku polprzewodnikéw azotkowych, co
stwarza korzystne warunki do prowadzenia prac badawczych w tym obszarze. Niniejsza praca

dobrze nawiazuje dobrze do tych trendow.

Gtowny cel jaki postawit sobie Autor rozprawy to:

e wytworzenie struktur laserowych na bazie ZnO/Zn;Mg,O pompowanych optycznie

Cel ten zostal rozbity na dwa kroki:



o wytworzenie struktury laserowej na podlozu szafirowym o orientacji a oraz
wykonaniu podstawowej charakteryzacji struktury laserowej;
¢ wytworzeniu struktury laserowej na objetosciowym krysztale ZnO-c.
Do zrealizowania celu gléwnego Autor zatozyl konieczno$¢ osiagnigcia celéw posrednich,
ktorymi byty:
e zbadanie wplyv;ru poszczegblnych parametréw wzrostu na zawarto$é Mg w
trojsktadnikowych warstwach Zn; x\Mg,O;
e opracowanie metody wytwarzania wysokiej jakosci warstw ZnO i Zn;MgO.
Tematyka dodatkowa poruszang w rozprawie jest zbadanie wplywu cisnienia

hydrostatycznego na oddziatywanie ekscyton-fonon w  strukturach kwantowych
ZnO/ an .ngxO .

Praca realizowana byla w Zespole wzrostu MBE nanostruktur tlenkowych ON 4.7 Oddziatu
Fizyki i Technologii Nanostruktur Pétprzewodnikowych Szerokoprzerwowych ON-4
Instytutu Fizyki Polskiej Akademii Nauk w Warszawie, w srodowisku posiadajacym wszelkie
kompetencje naukowe i techniczne, jak rowniez najwyzszej klasy zaplecze sprzgtowe,
niezb¢dne do przeprowadzenia zaplanowanych badan. Reaktor MBE uzywany podczas
rozprawy byt reaktorem najnowszej generacji, ktorego instalacja nastapila niedlugo przed
rozpoczeciem pracy przez Autora. Ze wzgledu na duzy stopien komplikacji oraz silne
wyspecjalizowanie tego typu urzadzen, uzytkownicy niejednokrotnie zmagaja si¢ z
problemami eksploatacyjnymi i konstrukcyjnymi, co wydluza czas osiagnigcia pelnej

sprawnosci i stabilno$ci aparatury. Miato to miejsce takze w przypadku niniej siej rozprawy.

Rozprawa obejmuje 171 stron. Wyniki badan wlasnych mgr. Jarosza poprzedzone sa
czesciami obejmujacymi wprowadzenie, zarys wybranych wiasciwosci ZnO oraz struktur
laserowych (rozdzial I) oraz opis technologii epitaksji z wiazek molekularnych z udziatem
plazmy tlenowej oraz innych uzytych uktadéw badawczych i pomiarowych (rozdziat II).
Czesci te wprowadzaja w zjawiska fizyczne zwigzane z tematyka pracy, omawiaja istniejacy
stan wiedzy, a takze opisujg wykorzystywane technologie wytwarzania struktur
epitaksjalnych oraz pomiaru ich wiasnosci. Materiat zostal prawidlowo dobrany pod katem
merytorycznym, niestety uklad tresci pozostaje czasami chaotyczny i nie przebija przezen
spojna linia narracyjna, co utrudnia odbiér tej czgsci czytelnikowi. Przykltadowo, opis

stanowiska pompowania optycznego oraz pomiaru emisji laserowe]j znajduje si¢ dopiero na



stronie 138, w czesci dotyczacej wynikow eksperymentalnych pracy, podczas gdy powinien
znalez¢ si¢ we wstepie. Ponadto, czgsto nie podano celu wykonywania krokéw
technologicznych lub opisano je nieprecyzyjnie. Przykladowo, na stronie 59 w zakresie
przygotowania podlozy szafirowych, poza ogdlnikowym hastem ich ‘oczyszczenia’® brak
informacji na temat tego co powoduja kolejne etapy procedury w skali atomowej - tak
istotnej dla wzrostu MBE (odtluszczanie w rozpuszczalnikach, czyszczenie w kwasie
siatkowym), czy tez nieprecyzyjne stwierdzenie o ,kapieli” w trdjchloroetylenie odbywajacej
si¢ w 160°C i ,,analogicznie w acetonie i izopropanolu”, podczas gdy temperatury ich wrzenia
wynoszg odpowiednio 56°C i 82.5°C. Jasnym jest, ze eksperymentalnie kroki te byly
wykonywane przez Doktoranta w sposob wilasciwy, jednakze przyklad ten odzwierciedla

niescistosci, ktére w mojej ocenie nie powinny wystgpowaé w rozprawie doktorskiej.

Zasadniczg czes¢ pracy stanowia rozdziaty III, IV. i V. Kazdy z nich rozpoczyna sie krétkim
szczegélowym wprowadzeniem w tematyke oraz nakresleniem problemu badawczego, po
czym nastepuje opis prac wlasnych. W pierwszym z wymienionych rozdziatéw, Autor bada
mozliwosci realizacji inzynierii przerwy energetycznej roztworu stalego Zn;,MgcO poprzez
kontrole wielkosci strumieni Mg i Zn, kontrolg temperatury podtoza oraz kontrole przeptywu
tlenu przy ustalonej mocy generacji plazmy tlenowej. Doktorant omawia i prezentuje
cksperymentalnie powszechnie stosowane w technologii PA-MBE podejscie do kontroli
skladu warstw Zn;MgO na drodze kontroli wielkosci strumienia Mg przy ustalonym
strumieniu Zn oraz poréwnuje z podejsciem odwrotnym, identyfikujgc pierwsze z nich jako
optymalne z punktu widzenia wiasnosci warstw. Nastgpnie Doktorant analizuje przyczyny
niejednorodnosci przestrzennej sktadu warstwy Zn;..MgyO w zaleznosci od polozenia zrodet
Zn, Mg i O wyznaczajac szybko$¢ obrotu podioza podczas wzrostu warstwy umozliwiajaca
zachowanie najlepszej jednorodnosci sktadu warstwy. Kolejny opisany etap prac dotyczy
kontroli sktadu warstwy Zn; «\Mg,O na drodze zmiany temperatury podtoza podczas wzrostu,
gdzie Doktorant przeprowadza analiz¢ predkosci wzrostu i jakosci otrzymanych warstw w
zaleznosci od temperatury podloza, z uwzglednieniem licznych zjawisk zachodzacych
podczas wzrostu, co postuzylo do oszacowania optymalnych temperatur wzrostu oraz
wyjasnienia powodu wzrostu zawartosci Mg w warstwie podczas wzrostu temperatury
podioza. Ostatnia czes¢ rozdziatu III opisuje szereg eksperymentow stuzacych opracowaniu
innowacyjnej metody szybkiej zmiany zawartosci Mg w warstwach Zn;,Mg,O struktur
wielowarstwowych poprzez kontrole przeplywu tlenu, ktéra zostata zgloszona do Urzedu

Patentowego RP. Rozdzial III jest wedlug mnie najlepiej napisana czgscia calej pracy i



pokazuje zrozumienie przez Doktoranta procesow zachodzacych podczas wzrostu,
zrozumienie konstrukcji reaktora i jego elementéw jak rowniez zdolnos¢ wlasciwego

planowania eksperymentéw w celu rozwigzania problemow technologicznych.

Rozdziat IV dotyczy wplywu cisnienia hydrostatycznego na wybrane wlasciwosci warstw i
struktur kwantowych ZnO/Zn;xMgxO. Jest to rozdzial najkrétszy, w ktérym jednoczesnie
proporcja wprowadzen, liczacych 10 stron, do wynikow wlasnych, liczacych 8 stron, jest
zdecydowanie zaburzona. Ze wzgledu na ich mala objgtos¢ jak i luzny zwigzek z gléwnym
celem pracy nie jest jasne dlaczego umieszczono te wyniki w gtéwne;j czescei pracy, zamiast w
dodatku, albo jako ostatni rozdzial. Autor poréwnuje wyniki wplywu cisnienia
hydrostatycznego na widma fotoluminescencji struktury zawierajacej 5 roéznej szerokosci
studni kwantowych ZnO/Zn;,MgO z pracy opublikowanej przez grupe, ktérej jest
czlonkiem, z analogicznymi wynikami wiasnymi otrzymanymi dla pojedynczej studni
kwantowej ZnO/Zn; xMgxO. W obu pracach wystepuja studnie o szerokosci 8 nm, jednakze w
rozprawie doktorskiej zarejestrowano dla pojedynczej studni repliki fononowe emisji ze
studni. Doktorant poréwnuje wspotczynniki cisnieniowe potozen energetycznych linii zero-
fononowej dla studni 8 nm ze struktury wielowarstwowej oraz pojedynczej studni 8 nm i
podsumowuje ze dla pojedynczej studni efekt zmiany pola elektrycznego wywolany
ciénieniem musi by¢ wiekszy. Jest to jednak opis danych, a nie wyjasnienie zjawiska.
Interpretacje fizyczng utrudnia rézny sklad zastosowanych barier, jak i rozna chropowatos¢
powierzchni (na poziomie 1 nm dla probek Autora rozprawy oraz 0.3 nm — dla tych z
publikacji), co moze mie¢ wplyw na niejednorodno$¢ szerokosci studni. Mozna byto jednak
zaplanowaé eksperyment tak, aby pozby¢ si¢ tych zmiennych. W ostatniej czesci rozdzialu
prowadzona jest dyskusja dotyczaca sprzezenia ekscyton — fonon LO w ujeciu modelu
literaturowego.

Analizujac wyniki Doktorant odnosi si¢ do pracy swojej grupy (H. Teisseyre, A. Kamirska,
S. Birner, T.D. Young, A. Suchocki, A. Kozanecki, Journal of Applied Physics 119, 215702
(2016)), dotyczacej tego samego tematu i analogicznych struktur, jak te, ktorym poswiecona
jest niniejsza rozprawa doktorska. Mimo ze przedstawione w publikacji struktury i badania sa
zbiezne tematycznie i czasowo z pracg doktorska, Doktorant nie figuruje na liscie autorow.
Stawia to pytanie o rzeczywisty wkiad Doktoranta w rozwoj technologii otrzymywania
opisanych struktur ZnO/Zn;.xMg,O w zespole badawczym, do ktorego nalezat.

Wkiad ten — po lekturze rozdziatu III — wydal mi si¢ znaczny i na podstawie opisanego

systematycznego badania dostgpnych parametrow procesu wzrostu mozna sadzi¢, ze to



wlasnie mgr Jarosz byt gtéwnym badaczem optymalizujgcym warunki wzrostu tego typu
warstw 1 struktur, a otrzymane wyniki stanowig fundamentalng czgs¢ rozprawy doktorskiej.
Jednakze ww. publikacja sprawia, ze osad ten staje si¢ nieoczywisty. Co wigcej, czesé
wynikOw ze wspomnianej pracy, dotyczaca zaleznosci energii linii luminescencji wielostudni
od cisnienia hydrostatycznego, zostata rownoczesnie opublikowana w innej pracy, w ktorej
Doktorant jest pierwszym autorem (D. Jarosz i in. AIP Advances 6, 035106 (2016)), co t¢
konfuzje zwigksza. Uwazam, ze mgr Jarosz powinien w zaistnialej sytuacji wyjasni¢
doktadnie wiasny wktad w opracowanie opisanej w rozprawie doktorskiej technologii struktur

7Zn0/Zn; , Mg,0, ze szczegélnym uwzglednieniem poczatkowego jej stanu.

Rozdziat V opisuje badania struktur laserowych ZnO/Zn; xMgxO pompowanych optycznie na
podtozach Al,O; i ZnO. Warto podkresli¢, ze parametry wykonanych struktur Autor wybrat
na podstawie obliczeni teoretycznych pozwalajacych osiagnaé jak najmniejsze wnikanie modu
optycznego z obszaru rezonatora do podloza jak réwniez optymalne wspdteczynniki
wypelnienia i wzmocnienia modowego. Mgr Jarosz zademonstrowal dzialajace struktury
laserowe na obu podtozach, wyznaczyl moce progowe impulséw oraz przeprowadzit ciekawag
i fizyczng dyskusje zaleznosci separacji modoéw laserowych od powierzchniowej gestosci
mocy impulsu pobudzajacego. Z punktu widzenia technologii, brakuje jednak opisu sposobu,
w jaki wykonano suche trawienia rezonatoréw (rodzaj plazmy, moc, temperatura). Szkoda
réwniez, ze nie porownano energii emisji, progéw pobudzania i rozseparowania modéw w
strukturach wykonanych na Al,O3 oraz ZnO oraz Zze nie wytworzono struktur o identycznej

szeroko$ci rezonatora w celu bezposredniego poréwnania emisji z dwoch podtozy.

Ostatnie dwie czeSci rozprawy zawieraja podsumowanie oraz dodatek opisujacy problemy

techniczne, ktore Doktorant napotkat i rozwigzal podczas pracy.

Postawione na poczatku rozprawy cele zostaly zrealizowane. W mojej ocenie najwiekszymi
osiggnieciami mgr. Jarosza s3: opracowanie technologii wzrostu epitaksjalnego wysokiej
jakosci warstw i struktur na bazie ZnO i Zn;,Mg,O oraz zademonstrowanie pompowanego
optycznie lasera na podiozu ZnO. Odnosz¢ wrazenie, Ze mgr Jarosz oktorant opanowat biegle
kontrole reaktora MBE oraz ze rozumie procesy wzrostu zachodzace dla badanych

materialow.



Jezyk rozprawy doktorskiej niestety nie jest pozbawiony wad, w szczegdlnosei licznie
wystepuja bledy interpunkcyjne, ortograficzne, gramatyczne i powtdrzenia a -takze
" kolokwializmy, typu ,,pole [:..] polaryzacji lezy w kierunku” (s. 23), ,,wzrastany krysztat (np.
's. 56)”, ,dyfundowaé w kierunku kinku” (s. 55), warunki ,,tlenowe” albo ,cynkowe” (s. 79),
czy ,,sktad Mg” (s. 89). Dla mnie, jako fizyka, szczegolnie dotkliwe byty stwierdzenia takie,
jak np. ,energia wigzania i antywiazania jest Zrodlem pasm energetycznych” (s. 111) oraz
wielokrotnie powtarzajace si¢ ,,stopnie Kelwina”, podczas gdy jednostka temperatury jest
Kelwin. Wydaje sie, ze wickszo$¢ tego typu bledow mozna bylo poprawic podczas

szczegolowej redakcji pracy.

Mgr. Jarosz jest wspotautorem 9 publikacji naukowych w czasopismach z tzw. ,»listy
filadelfijskiej”, z czego w dwdch publikacjach bezposrednio dotyczacych wynikéw opisanych
W rozprawie jest pierwszym autorem, co jest wynikiem dobrym. Jest réwniez wspotautorem
dwoch zgloszen patentowych dotyczacych technologii wytwarzania struktur zwiazkow
71 MgxO, co stanowi bardzo dobry wynik pracy doktorskicej.

Mimo wspomnianych uchybien, stwierdzam ze ze wzglgdu na zawarto$¢ merytoryczng
rozprawa doktorska mgr. Dawida Jarosza spelnia ustawowe warunki stawiane pracom na

stopien doktora i skladam wniosek o dopuszczenie mgr. Dawida Jarosza do publicznej obrony

pracy doktorskiej.
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