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Wstep i motywacja badan

Kropki kwantowe s3 sztucznie wytwarzanymi strukturami potprzewodnikowymi o
rozmiarach rzedu nanometrow [1]. Niewielkie, nanoskopowe, wymiary powoduja, ze ich
struktura energetyczna jest dyskretna, a wtasciwosci elektronowe 1 optyczne przypominajg
wiasciwosci pojedynczych atoméw. W odréznieniu od naturalnych atomow, widma kropek
kwantowych moga by¢ modyfikowane poprzez odpowiedni dobor sposobu ich wytwarzania,
kontrole rozmiaru, ksztattu, czy sktadu chemicznego. Kropki kwantowe znajduja juz dzisiaj
liczne zastosowania w technice laserowej, czy w biologii w roli markerow fluorescencyjnych.
Trwaja zaawansowane prace nad zastosowaniami kropek kwantowych jako wydajnych zrodet
pojedynczych fotondéw [2,3] oraz splatanych par fotonéw [4-6]. Niezaleznie od zaréwno
obecnych, jak i1 przysztych zastosowan, kropki kwantowe daja mozliwos¢ prowadzenia
podstawowych badan nad przestrzennie ograniczonymi uktadami wieloelektronowymi.

Postep w technikach doswiadczalnych dokonany w ostatnich latach umozliwia obserwacje
widm emisji ekscytonow (par elektron-dziura) zwigzanych w pojedynczych kropkach
kwantowych [7-9]. Widmo emisji typowej samoorganizujacej (samorosngcej; ang. self-
organized) kropki kwantowej [1] sklada si¢ z dubletu stanow nieaktywnych optycznie —
ciemnych ekscytondow — oraz lezacego energetycznie wyzej dubletu stanéw optycznie
aktywnych — jasnych ekscytonéw [9]. W jezyku przyblizenia masy efektywnej jasne stany
ekscytonowe opisywane sg jako konfiguracje elektronowo-dziurowe o anty-rownoleglym
ustawieniu (kwazi-)spindw elektronu i dziury, podczas gdy stanom ciemnym odpowiadaja
konfiguracje z rownoleglym ustawieniem spindw obu no$nikoéw tadunku. Roznica energii
miedzy stanami ciemnymi i jasnymi okreslana jest mianem efektu wymiany elektronowo-
dziurowej (ang. electron-hole exchange splitting). Natomiast rozszczepienie jasnego dubletu
ekscytonowego (ang. bright exciton splitting lub ang. fine structure splitting) nosi
ZWYCzajowa nazwe ,anizotropowej wymiany elektronowo-dziurowej” (ang. anisotropic
electron-hole exchange). Rozszczepienie to wnosi fundamentalne [6] ograniczenie na
mozliwos¢ wykorzystania kropek kwantowych do wspomnianej wczesniej generacji
splatanych par fotonow w procesie tzw. kaskady emisji biekscyton-ekscyton [4]. Zrozumienie
fizycznych podstaw rozszczepienia jasnego dubletu [H4-H7] oraz mechanizmoéw jego
redukcji ma zatem fundamentalne znaczenie dla potencjalnych zastosowan kropek
kwantowych.

Prowadzone ostatnio prace badawcze pokazaly rdéwniez mozliwo$¢ badania wiasno$ci
ciemnych stanéw ekscytonowych w eksperymentach optycznych [10]. Mozliwa jest obecnie
generacja ciemnego stanu ekscytonowego w $cisle okreslonym stanie spinowym za pomocg
pojedynczego impulsu $§wiatta laserowego [P13]. Prace te otwieraja droge do wykorzystania
ciemnych stanow ekscytonowych w praktycznej realizacji kubitow (ang. qubit) w kropkach
kwantowych, przy czym jedna z zasadniczych kwestii jest znajomo$¢ czaséw zycia i
mechanizmow rekombinacji ciemnych ekscytonow [H8].

Nowatorskie techniki eksperymentalne umozliwiaja obecnie wytwarzanie
potprzewodnikowych kropek kwantowych wbudowanych w kwazi-jednowymiarowe druty



kwantowe [11]. Technologia ta pozwala na duzg kontrole potozenia, rozmiaru oraz wtasnosci
optycznych pojedynczych kropek [12,13]. Dodatkowo wtasnosci takich kropek kwantowych
moga by¢ modyfikowane poprzez wzrost niedopasowanych sieciowo otoczek nanodrutow
[H10]. Tego rodzaju podejScie mozna okresli¢ mianem inzynierii odksztalcen (ang. strain
engineering) analogicznie do podobnych technik stosowanych w  przemysle
potprzewodnikowym.

Wspomnianym wyzej badaniom dos$wiadczalnym towarzyszyt rozw6j warsztatu
teoretycznego. Juz od lat dziewig¢édziesiatych prowadzono prace teoretyczne nad widmami
ekscytonow zwigzanych w kropkach kwantowych. Badania te realizowane byly zwykle w
przyblizeniu os$rodka ciaglego, za pomocg metod takich jak metoda kp oraz przyblizenie
masy efektywnej. Prace te umozliwity zrozumienie glownych aspektow widm
ekscytonowych, w szczegolnosci osiggnieto zadowalajaca zgodno$¢ =z wynikami
doswiadczalnymi dla zbiorow (,ensemble”) wielu kropek kwantowych. Badania
doswiadczalne dla pojedynczych kropek kwantowych, a w szczegodlno$ci badania struktury
subtelnej pojedynczych ekscytondéw, wymusilty dalszy rozwoj metod obliczeniowych, takich
jak metoda empirycznego pseudopotencjatu [14,15] (ang. Empirical Pseudopotential Method)
oraz metoda ciasnego wigzania [16-18,H1-H10,P1,P8,P9] (ang. Tight Binding).

W ciaggu ostatnich kilku lat prace teoretyczne oparte na podej$ciu atomistycznym, w tym
prace autora referatu [H1-H9], pokazaty, ze fundamentalny wplyw na wiasnosci widmowe
nanostruktur (w tym struktur¢ subtelng) ma symetria ich ksztaltu, symetria struktury
krystalicznej materialu kropki oraz orientacja podioza krystalicznego. Okazato si¢ tez, ze
wazng role odrywaja rowniez efekty niejednorodnosci sktadu chemicznego wystepujace w
rzeczywistych kropkach kwantowych oraz atomistyczny charakter ztacz materialu kropki
kwantowej 1 materialu matrycy otaczajacej kropke. Od strony modelowania teoretycznego
oznaczato to koniecznos$¢ przej$cia z opisu opartego na przyblizeniu osrodka ciaglego do
modelowania atomistycznego uwzgledniajacego wszystkie opisane wyzej efekty.

Celem niniejszego cyklu prac byl rozwdj 1 implementacja metod teoretycznych
umozliwiajacych atomistyczny opis ekscytonowych wlasnosci nanostruktur [H1-H4], a
nastepnie proba odpowiedzi na kluczowe pytania dotyczace struktury widmowej ekscytonow
zwigzanych w nanostrukturach potprzewodnikowych [HS-H11]. Prace te dotyczyly w
szczegblnosci widm multi-ekscytonowych oraz struktury subtelnej jasnych i ciemnych stanow
ekscytonowych. Badania prowadzono dla samorosngcych kropek kwantowych InAs/GaAs
oraz InAs/InP, kropek kwantowych InAs wbudowanych w druty kwantowe InP, a takze
drutow kwantowych InP oraz ZnTe poddanych zewngtrznym odksztatceniom.



Podejscie teoretyczne

Jednym z intensywnie badanych rodzajéw nanostruktur sa samorosnace kropki kwantowe
wytwarzane jako ,,wyspy”’ materialu polprzewodnikowego o mniejsze] przerwie
energetycznej otoczone przez material o szerokiej przerwie energetycznej. Domeny
obliczeniowe (ang. computational domain; obszar/podprzestrzen wykorzystana w symulacji)
dla tego rodzaju nanostruktur zawierajg okoto miliona i wigcej atomow. Obliczenia typu ab-
initio, dla tak duzej liczby atomow, nie sg obecnie mozliwe. Praktycznym rozwigzaniem jest
rozbicie tego ztozonego problemu na seri¢ obliczen przyblizonych [15,19]. Ogolny opis
zastosowanej przeze mnie i wspotpracownikow metody przedstawiam ponizej, natomiast
szczegotowy opis tego podejscia znajduje si¢ w pierwszej pracy z cyklu [H1].

Efekty niedopasowania sieciowego

W pierwszym kroku procesu obliczeniowego uwzgledniane jest niedopasowanie statych
krystalicznych materialu kropki kwantowej 1 otaczajacej ja matrycy. Od strony obliczeniowe]
odpowiada to optymalizacji potozen wszystkich atoméw w domenie, ktéra prowadzi do
minimum catkowitej energii sprezystej uktadu [20,21,H1,P9-P11]:
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W powyzszym wyrazeniu ﬁi opisuje pofozenie i-tego atomu, d;; jest dlugoScig wigzania
pomigdzy atomami i oraz j w idealnym (nieodksztalconym) krysztale. A;; oraz B;j sg to
parametry materiatlowe. Sumowanie przebiega po wszystkich N atomach w uktadzie i ich
najblizszych nn sasiadach. Minimum Eror znajdowane jest za pomoca metody gradientow
sprzezonych. Jakosciowg nowoscig wykorzystang w pracy [H1] jest m.in. implementacja oraz
wykonanie powyzszych obliczen w formie zrownoleglonej, na klastrach komputerowych, dla
domen zawierajacych nawet ponad 100 milionow atomow. Z kolei praca [H2] szczegotowo

opisuje m.in. wptyw ro6znych parametryzacji (4;;, Bjji) na wyniki obliczef, natomiast w

)
pracy [H3] badany jest m. in. wptyw rozmiaru i ksztattu domeny obliczeniowej na wydajno$¢

procesu optymalizacji potozen atomowych i jako§¢ wynikow.
Stany jednoczgstkowe

W drugim kroku procesu obliczeniowego wyznaczane sg stany jednoczastkowe. Obliczenia te
prowadzone sg w przyblizeniu ciasnego wigzania (ang. Tight Binding), w ktorym parametry
modelu (tzw. energie naweztowe oraz parametry przeskoku, ang. hoppings) traktowane sg
jako wielko$ci empiryczne. Funkcja falowa w modelu ciasnego wigzania dana jest w postaci
liniowej kombinacji orbitali atomowych (ang. Linear Combination of Atomic Orbitals):
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gdzie suma przebiega po wszystkich potozeniach atomow R, a to indeks (spin)orbitalny, cg,

jest wspotczynnikiem rozwinigcia w bazie orbitali | R a).

Dla nanostruktury zbudowanej z N atoméw Hamiltonian ciasnego wigzania, w jezyku drugiej
kwantyzacji, wyglada nast¢pujaco:
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gdzie ¢;’(c;,) to operatory kreacji (anihilacji) elektronu na (spin)orbitalu @ na atomie i-tym.
&g OTazZ ti, jp to wspomniane wczesniej energie naweztowe (atomowe) oraz parametry
przeskoku (,,catki rezonansowe”). Parametr A;, ;3 odpowiada w metodzie ciasnego wigzania

za uwzglednienie efektu spin-orbitalnego, przy czym A,, A, zwigzane sa z rozszczepieniem
spin-orbita dla stanow typu p odpowiednio anionu i kationu (szczegoty w pracy D.J. Chadi
[22]). W zaimplementowanym przeze mnie modelu [H2,23] sp’ &’s" na kazdy atom przypada
dwadziescia spin-orbitali walencyjnych (w tym dziesi¢¢ spin-orbitali typu d).

W praktycznych obliczeniach [H2-H10] korzystatem ze zbioru parametréow €, A, t z pracy
[23] (w pracy [H1] korzystano z innych parametryzacji). Parametry te zostaly uzyskane
poprzez dopasowanie struktur pasmowych poétprzewodnikéw (energii oraz mas efektywnych)
uzyskanych w obliczeniach ciasnego wigzania do danych doswiadczalnych 1 wynikow
obliczen ab-initio.

Uwzglednienie odksztalcen w Hamiltonianie ciasnego wigzania

Fundamentalnym problemem w praktycznych obliczeniach dla nanostruktur jest
uwzglednienie w Hamiltonianie ciasnego wigzania potozefn atomowych zmodyfikowanych w
pierwszym kroku obliczen. Polozenia te, a zatem dlugosci wigzan 1 katy migdzy wigzaniami,
z definicji r6znig si¢ od potozen w idealnym krysztale objetosciowym, dla ktérych pierwotnie
wyznaczono parametry modelu (e, A, t). Zagadnieniu temu poswigcona jest praca [H2].
Rozwigzaniem problemu jest znalezienie funkcyjnej zalezno$ci parametrow ciasnego
wigzania od potozefn atomow. W szczegdlnosci obok zaleznosci parametréw niediagonalnych
t od dhugosci wigzan 1 katéw miedzy nimi [24,25], konieczne jest uwzglednienie wptywu
odksztalcen sieci krystalicznej na diagonalne [23,26,H2] elementy macierzy Hamiltonianu
(¢). W pracy [H2] wyprowadzono poprawke do elementow diagonalnych dla nanostruktur,
poprzez przeksztalcenie analogicznego wyrazania dla odksztalconego dwuosiowo krysztatu
objetosciowego. Przyktadowo dla orbitalu d,,, poprawka ta wyglada nast¢pujaco:

— e, + —Z(d /d")l ( zl°>l



gdzie €; to nieodksztalcona energia orbitalna, nn — liczba najblizszych sasiadow, d; to
dlugo$¢ wiazania, n;, l;, m; to cosinusy kierunkowe opisujace orientacje wigzania w
przestrzeni. Wielko$ci z indeksem 0 i bez indeksu opisujg odpowiednio idealne i odksztatcone
wartoéci. Modyfikacja parametréow diagonalnych jest w modelu sp’d’s” kluczowa dla
jakosciowej 1 ilosciowej zgodnosci wynikow obliczen ciasnego wigzania z doswiadczeniem.
Dotyczy to zaréwno odksztatconych krysztatow objetosciowych (potencjaly deformacyjne),
jak 1 nanostruktur pétprzewodnikowych (m.in. efektywne przerwy energii wzbronionej).

Problemy numeryczne

Dla kropki kwantowej zbudowanej z miliona atoméw macierz ciasnego wiazania (Hrp W
bazie | Ra)) w parametryzacji sp’d’s” ma rozmiar 20 X 10° na 20 x 10°. Ze wzgledu na
przyblizenie najblizszych sgsiadow jest to jednak macierz rzadka, co umozliwia
przechowywanie jedynie niezerowych elementow macierzowych Hamiltonianu, ktérych
liczba jest proporcjonalna do N, a nie N2,

Znajdowanie wektorow 1 warto$ci wilasnych realizowane jest za pomoca zrownoleglonej
wersji algorytmu Lanczosa [27]. Algorytm ten pozwala na wydajne obliczenia wartosci 1
wektorow wilasnych ze Scisle okreslonego zakresu energii (okolice przerwy energetycznej
krysztatu objetosciowego). Co wazne w algorytmie Lanczosa (podobnie jak w analogicznym
algorytmie Arnoldiego [28]) nie przeprowadza si¢ operacji bezposrednio na macierzy, ale
jedynie wykonuje operacje mnozenia macierzy przez wektor. Mozliwe jest zatem biezace
generowanie niezerowych elementow macierzowych Hamiltonianu, bez koniecznosci
przechowywania ich w pamieci komputera. To podej$cie, zastosowane przez autora we
wszystkich pracach z cyklu, umozliwia obecnie obliczenia ciasnego wigzania na klastrach
komputerowych dla liczby atoméw rzedu 5 X 10° oraz rozmiaréw macierzy Hamiltonianu
rzedu 108,

Ekscytony

Obliczenia metoda ciasnego wigzania dajg w rezultacie strukture stanow jednoczastkowych.
Stany powyzej efektywnej przerwy energetycznej nazywane s3 stanami elektronowymi,
podczas gdy stany ponizej przerwy nazywane sg dziurami. Rodowodd tej nomenklatury bierze
si¢ m.in. z opisu stanow wilasnych krysztatu objetosciowego oraz podziatu na stany pasma
przewodnictwa (elektrony) i stany pasma walencyjnego (dziury).

W typowym eksperymencie fotoluminescencyjnym obserwuje si¢ widma pochodzace od
rekombinacji par elektronowo-dziurowych (ekscytonow). Przy czym obok pojedynczych
ekscytonow mozliwe jest istnienie kompleksow wielu ekscytonéw (multi-ekscytondow)
zarowno neutralnych tadunkowo (np. biekscyton), jak i1 natadowanych (np. trion X0).
Finalnym etapem procesu s3 obliczenia wielociatlowe, przy czym Hamiltonian dla uktadu
oddziatujacych elektronow 1 dziur, w jezyku drugiej kwantyzacji wyglada nastepujaco
[19,H1]:
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gdzie i, j, k, [ to indeksy stanow jednoczastkowych, a energie Ef oraz Ej " to energie
jednoczastkowe wyznaczone w obliczeniach ciasnego wigzania. V ijki to catki Kulombowskie

1 wymienne (w nomenklaturze ang. Coulomb matrix elements). Para indeksoOw goérnych
opisuje rodzaj czastek [e — elektron, h — dziura (ang. hole)], ktorych dotyczy catka oraz jej
rodzaj (dir — ang. Coulomb direct, catka kulombowska; exch — ang. exchange, calka
wymienna).

Hamiltonian wieloekscytonowy zapisywany jest w bazie konfiguracji ekscytonowych
utworzonych z kilku najnizszych stanow elektronowych i dziurowych. W zaleznosci od
kontekstu tego rodzaju podej$cie okre$la si¢ zwykle mianem metody oddziatywania
konfiguracji (ang. configuration interaction) lub metody doktadnej diagonalizacji (ang. exact
diagonalization). Typowo w obliczeniach uwzgledniamy 6 (12 ze spinem) najnizszych
stanow elektronowych oraz 6 (12 ze spinem) standw dziurowych. Odpowiada to
uwzglednieniu w obliczeniach elektronowych i dziurowych powlok typu s, p oraz d w
samorosnacych kropkach kwantowych. W takim przypadku liczba konfiguracji dla
pojedynczego ekscytonu wynosi 144, dla trionow 792, dla biekscytonu 4356 i silnie rosnie
dla pozostatych kompleksow.

W bazie 12 standéw elektronowych i 12 stanéw dziurowych nalezy wyznaczy¢ 4 X 12* catek
Vijii- Calki te zdefiniowane sg jako:
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gdzie €(#,7,) odpowiada =za ekranowanie oddziatywania kulombowskiego w
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potprzewodniku, ¢ to stany jednoczastkowe LCAO wyznaczone metodg ciasnego wigzania.
Koszt obliczeniowy V;j; skaluje si¢ jak O(N*), gdzie N jest liczbg atoméw. Przy
wykorzystaniu szeregu przyblizen [H1] mozliwa jest redukcja kosztu obliczeniowego do
O(N?), co wiecej proces ten moze by¢ efektywnie zrownoleglony. Niemniej jednak dla
duzych N (rzedu 10°) wyznaczanie calek V; jki stanowi zwykle najbardziej czasochtonny etap

obliczen.

Widmo energii ekscytonow uzyskiwane jest poprzez diagonalizacj¢ macierzy Hamiltonianu,
nastepnie wyznaczane s3 widma przejs¢ optycznych ekscytonow. Widma te opisuja mozliwe
procesy rekombinacji kompleksu N ekscytonéw do uktadu N — 1 ekscytondéw (badZz stanu
prozni dla pojedynczego ekscytonu). Widma przej$¢ optycznych wyznaczane sg w oparciu o
wartosci wilasne 1 stany wlasne Hamiltonianow N 1 N — 1 ekscytonowych oraz zlotej reguty
Fermiego [H1].



Wydajnos¢ obliczen

Domeny obliczeniowe dla typowych samorosngcych kropek kwantowych zawierajg sama
kropke kwantowa, jak 1 pewien fragment matrycy otaczajacej kropke. W kolejnej pracy z
cyklu [H3] pokazano, ze ilo§¢ materiatu matrycy, ktory nalezy uwzgledni¢ w obliczeniach, a
wiec rozmiar domen obliczeniowych, istotnie zalezy od etapu prowadzonych obliczen.
Wieloskalowe (ang. multi-scale) podejs$cie zaproponowane w [H3] wynika z obserwacji, ze ze
wzgledu na dalekozasiggowy charakter efektow odksztatcen domeny w tym etapie obliczen
zawiera¢ mogg nawet 108 atomoéw, ale juz domeny konieczne do uzyskania zbieznych
wynikéw dla obliczen ciasnego wigzania moga by¢ istotnie mniejsze, rzedu 10 atomow. W
kolejnym etapie, tj. obliczeniach wielociatlowych mozna jeszcze bardziej zredukowa¢ rozmiar
domeny. Efektywnie prowadzi do trzech ro6znych, progresywnie mniejszych domen w
kolejnych fazach obliczen. Co wigcej mozliwa jest dalsza redukcja ztozonosci obliczeniowej,
kosztem niewielkiego spadku doktadnosci, poprzez zmniejszenie rozmiaru domeny
obliczeniowe] w ptaszczyznie kropki kwantowej, przy zachowanym jednocze$nie rozmiarze
domeny w kierunku prostopadtym (tj. kierunku wzrostu nanostruktury).

Widma energii i przejs¢ optycznych kropek kwantowych

Potencjal wigzacy nos$niki tadunku w kropkach kwantowych, elektrony i dziury, zalezy od
wielu czynnikdw w szczegdlno$ci od energetycznej roznicy (offsetu) krawedzi pasm
materialu kropki 1 materialu otaczajacej jej matrycy (ang. band offset), zalezy tez od rozmiaru
kropki kwantowej, jej ksztattu oraz sktadu chemicznego. Badaniem wymienionych efektow
zajmuje si¢ praca [H4].

Offset pasma walencyjnego

W pracy [H4] pokazano, ze offset pasma walencyjnego jest jednym z kluczowych
parametrow w pot-empirycznych obliczeniach struktury elektronowej nanostruktur. Pokazano
réwniez, ze charakter potencjalu wiazacego w kropkach kwantowych istotnie zalezy od
nietrywialnej ,interakcji” offsetu pasma walencyjnego oraz przestrzennego rozktadu
odksztatcen. W szczegdlnosci ilosciowo pokazano, ze efekty odksztatcen sg odpowiedzialne
za charakterystyczng strukture powlokowa widm samorosngcych kropek kwantowych o
ksztalcie dysku. Pokazano, ze efekty odksztalcen nie moga by¢ zaniedbane nawet dla
uktadéw o relatywnie niewielkim (3%) niedopasowaniu statych sieci oraz duzym offsecie
(rzgdu 400 meV) pasma walencyjnego, takich jak kropki kwantowe InAs/InP. Z drugiej
strony pokazano, ze to wlasnie efekty odksztalcen (a nie offset pasma walencyjnego) sa
odpowiedzialne za brak struktury powtokowej stanow dziurowych w kropkach kwantowych
InAs/GaAs o ksztalcie soczewki. Tego rodzaju struktura widmowa stanow dziurowych jest w
duzym stopniu rezultatem atomistycznego charakteru zlgcza InAs/GaAs i1 prowadzi do
specyficznych widm dodatnio natadowanych ekscytondéw [29] w tych systemach.

W pracy [H4] pokazano rowniez, ze efektywna glebokos¢ potencjalu wigzacego ma istotny
wpltyw na takie wlasnosci widmowe kompleksow ekscytonowych, jak energie wigzania
naladowanych ekscytonow oraz biekscytonu, a takze na strukture subtelng pojedynczego
ekscytonu.



Orientacja podtoza krystalicznego

W kolejnej pracy z cyklu [H5] badano wiasnosci widmowe kropek kwantowych InAs
wbudowanych w druty kwantowe InP w zaleznosci od kierunku orientacji podioza
krystalicznego. Badano kropki kwantowe o ksztalcie dysku, a zatem o wysokiej symetrii
ksztaltu, a zmianie ulegata jedynie orientacja przestrzenna sieci krystalicznej tworzacej
kropke. W szczegdlnosci badano wiasnosci widmowe dla typowych orientacji krystalicznych
([001] oraz [111]) dla ktérych na mocy symetrii [30] zanika rozszczepienie jasnego, a dla
[111] rowniez ciemnego dubletu ekscytonowego.

W dalszej kolejnosci badano teoretycznie kropki ,,wyhodowane” na podtozach krystalicznych
od orientacji zmieniajacej si¢ od [112] do [119]. Pokazano, ze zmianie orientacji podtoza
towarzysza niewielkie oscylacje efektownej przerwy energetycznej, przy czym widmo standw
jednoczastkowych pozostaje praktycznie niezmienione. Z drugiej strony pokazano, ze
struktura subtelna stanu ekscytonowego dla tego rodzaju kropek kwantowych jest zwykle
istotnie r6zna od zera, mimo wysokiej symetrii ksztattu kropki. Rozszczepienie jasnego
dubletu zalezy przy tym istotnie od orientacji podloza osiagajac wartos¢ maksymalng dla
orientacji [112]. Pokazano, ze przyczyna tego efektu jest istnienie atomowej grubo$ci teras
(ang. facet) na ztaczu kropka kwantowa/drut kwantowy.

Widma kropek asymetrycznych

W kolejnej pracy z cyklu [H6] badano kropki kwantowe InAs/InP, zar6wno samorosnace, jak
1 wbudowane w druty kwantowe. Dla samorosnacych kropek kwantowych o ksztalcie dysku
pokazano kluczowa role warstwy zwilzajacej jako zrodta asymetrii ksztattu prowadzacej do
niezerowego rozszczepienia jasnego dubletu ekscytonowego. Pokazano takze, ze
rozszczepienie to rosnie z wysokoscig kropki kwantowej oraz jest odwrotnie proporcjonalne
do s$rednicy kropki kwantowej. W pracy wskazano réwniez na fundamentalng role efektow
odksztalcen jako czynnika odpowiedzialnego za iloSciowy charakter wspomnianego
rozszczepienia.

Zasadniczym elementem pracy [H6] byly badania wptywu deformacji ksztattu kropek
kwantowych na widma ekscytonowe. Badano deformacje z ksztattu cylindrycznego do
ksztaltu elipsoidalnie rozciggnigtego wzdtuz nierownowaznych osi krystalicznych [110] oraz
[110]. W prostych modelach fenomenologicznych to wlasnie deformacja ksztaltu
wskazywana byla jako jedyne Zrdédlo rozszczepienia jasnego dubletu [9], przy zaniedbaniu
jednoczesnie (ze wzgledu na ograniczenia modelowe) wplywu asymetrii sieci krystaliczne;j.
W pracy [H6] pokazano, ze oba wklady s3a réwnie istotne, przy czym w okreslonych
sytuacjach wktad od deformacji ksztalttu ma znak przeciwny od wktadu pochodzacego od
asymetrii sieci. W nieoczekiwany w prostych modelach sposéb, prowadzi to do redukc;ji
rozszczepienia anizotropowego na skutek modyfikacji ksztattu kropki. Przy czym stopien
deformacji ksztattu, dla ktorego nastgpuje wspomniana redukcja, istotnie zalezy od rozmiaru
kropki kwantowej, a struktura subtelna kropki kwantowej o mniejszej $rednicy jest bardziej
podatna na deformacje.



W pracy [H6] pokazano, ze ze wzgledu na brak warstwy zwilzajacej oraz wysoka symetri¢
ksztattu, kropki kwantowe w drutach kwantowych sa potencjalnymi kandydatami do generacji
splatanych par fotonoéw, potwierdzajac tym samym analogiczne wnioski uzyskane dzigki
obliczeniom metoda empirycznego potencjatu [30]. W pracy [H6] zauwazono jednak, ze na
przeszkodzie w realizacji tego zadania moga stang¢ efekty niejednorodnosci sktadu
chemicznego wystepujace w rzeczywistych kropkach InyAs;P/InP.

Warto$ci rozszczepienia jasnego dubletu uzyskane w metodzie ciasnego wigzania [H6]
dobrze zgadzaja si¢ z wynikami do$wiadczalnymi. Z drugiej strony wartosci te obliczone
metoda empirycznego potencjalu [30] sg typowo o rzad wielko$ci mniejsze od wynikow
dos$wiadczalnych. Niedoszacowanie rozszczepienia jasnego dubletu w metodzie
empirycznego pseudopotencjatu, wskazuje na pewne istotne ograniczenia tego modelu, taka
swiadomo$¢ majg juz takze wspottworcy tej metody [31].

Podsumowujac praca [H6] dotyczyla szczegdlowych badan struktury subtelnej w kropkach
kwantowych InAs/InP. Dodam, Ze praca ta zostala wyrdzniona przez redaktoréw Physical
Review B jako ,,Editors’ choice”.

Kropki o lekkodziurowym stanie podstawowym

Badania nad kropkami kwantowymi InAs w drutach kwantowych InP kontynuowano w pracy
[H7]. W pracy tej pokazano, ze wraz ze wzrostem wysokosci kropki kwantowej charakter
podstawowego stanu dziurowego zmienia z ci¢zkodziurowego na lekkodziurowy. W
rezultacie zmienia si¢ charakter stanow ekscytonowych, a w szczegélnosci struktura subtelna
widma pojedynczego ekscytonu. Podstawowy stan ekscytonu lekkodziurowego jest stanem
ciemnym, pierwszy i drugi stan wzbudzony s3a kwazi-zdegenerowane i sg stanami jasnymi.
Znajduja si¢ one kilkaset mikro-elektronowoltéw ponizej trzeciego stanu wzbudzonego, ktory
jest rowniez stanem jasnym. Rekombinacja z pierwszego 1 drugiego stanu wzbudzonego
prowadzi do emisji spolaryzowanej w plaszczyznie kropki, podobnie jak w typowych
kropkach samorosngcych. W odréznieniu od tradycyjnych kropek kwantowych wystepuje
takze silna emisja z trzeciego stanu wzbudzonego, ktéra spolaryzowana jest w kierunku
prostopadtym, tj. kierunku wzrostu kropki.

Kropki kwantowe o lekkodziurowym stanie ekscytonowym moga znalez¢ zastosowania w
informatyce kwantowej i1 telekomunikacji [32,33]. W mojej pracy zaproponowano metode
uzyskania takich kropek jako wariantu standardowych kropek w nanodrutach. Wedtug moje;
wiedzy byla to pierwsza praca, obok réwnolegltej pracy w Nature Physics [34], w dziedzinie
wlasno$ci widmowych ekscytondéw lekkodziurowych w kropkach kwantowych.

Ciemne ekscytony

W kolejnej pracy z cyklu badano wlasnosci widmowe ciemnych stanéw ekscytonowych. W
pracy [H8] badano kropki kwantowe InAs/GaAs o wysokiej i zredukowanej symetrii.
Wypadkowa symetria kropek kwantowych jest kombinacja symetrii ksztattu oraz symetrii
sieci krystalicznej. W przypadku kropek o wysokiej symetrii ksztaltu tzn. dysku, soczewki,
badz piramidy, catkowita symetria kropki jest opisywana przez grupe C,,. W sktad struktury



subtelnej takiej kropki kwantowej wchodza dwa niezdegenerowane stany jasne. Swiatto
emitowane z tych standow jest spolaryzowane wzdluz kierunkéw krystalicznych [110] oraz
[110]. Energetycznie ponizej stanéw jasnych znajduja si¢ dwa, takze niezdegenerowane, stany
ciemne. W prostym modelu masy efektywnej [9] emisja ze stanéw ciemnych jest na mocy
symetrii dokladnie réwna zeru. W modelu wielopasmowym, takim jak metoda ciasnego
wigzania, efekty mieszania pasm lekkich i ciezkich dziur sprawiaja, ze dozwolona jest takze
rekombinacja z jednego z ciemnych stanéw ekscytonowych. Przejsciu temu odpowiada staba
emisja spolaryzowana na kierunku [001], tj. kierunku rownolegtym do kierunku wzrostu
kropki kwantowej. Intensywno$¢ tej emisji silnie zalezy od ksztattu kropki kwantowej i
stanowi okoto 1077 intensywno$ci emisji ze stanéw jasnych dla kropek kwantowych o
podstawie cylindrycznej, siegajac do 10™* emisji ze stanéw jasnych dla kropek typu
piramidalnego. Struktura widmowa tego rodzaju jest charakterystyczna dla wszystkich kropek
kwantowych o symetrii C,y i cigzkodziurowym stanie podstawowym.

Kropki kwantowe uzyskiwane w procesie epitaksjalnego wzrostu niezmiernie rzadko maja
jednak symetrie ksztattu bliskg idealnej. W pracy [H8] badano efekt lamania symetrii
ksztattu, poprzez dodanie plaszczyzny (ang. facet) na granicy soczewkowatej kropki
kwantowej InAs 1 otaczajacej jej matrycy GaAs. Grupa symetrii takiej kropki jest Cs. Badana
redukcja symetrii w matym stopniu wplywa na wilasnosci widmowe standéw jasnych, jednak
fundamentalnie zmienia si¢ widmo standw ciemnych. W kropkach kwantowych o symetrii C
ciemne stany ekscytonowe mieszaja si¢ ze stanami jasnymi, uzyskujac tym samym niezerowe
sity oscylatorow. Mozliwa jest zatem emisja z obu nominalnie ciemnych standéw
ekscytonowych 1 jest on spolaryzowana w tej samej plaszczyznie, co emisja ze standow
jasnych. Emisja ta jest silnie anizotropowa, a jasniejsza z ,,ciemnych” linii ekscytonowych
osigga nawet 1/1500 intensywnos$ci emisji z jasnych stanow ekscytonowych. Wyznaczone
teoretycznie spektrum oraz wiasnosci polaryzacyjne sa jakoSciowo zgodne z réwnolegle
opublikowanymi wynikami do$wiadczen [P13]. Wyniki te pokazuja, ze ciemne stany
ekscytonowe moge by¢ bezposrednio dostgpne w eksperymentach optycznych, z mozliwymi
potencjalnymi zastosowaniami jako dtugozyciowe, neutralne tadunkowo kubity.

Fluktuacje sktadu

Sktad chemiczny rzeczywistych kropek kwantowych odbiega zwykle od wyidealizowanych
zatozen modelowych. W szczegodlnosci dotyczy to samorosngcych kropek kwantowych
InyGa; <As/GaAs, dla ktérych wktad atoméw galu (atomoéw matrycy) moze przekraczaé
pigcdziesiat procent.

Efekty niejednorodnosci sktadu badane byly, w roznym kontekscie, w omawianych juz wyzej
pracach z cyklu. W pracy [H6] badano wptyw fluktuacji sktadu na strukture subtelng
zdeformowanych kropek kwantowych InAs/InP i pokazano, ze fluktuacje istotnie redukuja
rozszczepienie jasnego dubletu dla kropek kwantowych o silnie anizotropowym ksztalcie. Z
drugiej strony dla kropek o ksztatcie cylindrycznym, takich jak kropki w drutach
kwantowych, to wlasnie niejednorodno$¢ sktadu daje gldéwny przyczynek do rozszczepienia
jasnego dubletu. W kolejnych pracach z cyklu [H7,H8] pokazano, ze ekscyton lekkodziurowy
oraz widmo ciemnych ekscytonéw sg jakosciowo ,,odporne” na efekty fluktuacji sktadu.



Niemniej jednak efekty niejednorodnosci sktadu wptywaja silnie na ilosciowy charakter widm
ekscytonowych, w szczegdlno$ci na rozszczepienia i polaryzacje linii.

Skrajnym przypadkiem uktadéw, ktoérych wilasnosci z definicji zaleza od niejednorodnosci
sktadu, sg kropki kwantowe powstajace jako fluktuacje w warstwie zwilzajacej [35] (ang.
natural quantum dots). Teoretyczne 1 doswiadczalne badania wiasnosci widmowych tych
kropek sa przedmiotem pracy [H9]. W pracy tej pokazano, ze o ile energia emisji
ekscytonowej stabo zalezy od niejednorodnosci sktadu, to wiasnosci innych kompleksow
ekscytonowych, takie jak energie wigzania biexcytonu oraz trionéw (X, X"), zaleza od tego
efektu zasadniczo. W pracy [H9] pokazano do$wiadczalnie i wyttumaczono teoretycznie
korelacje pomigdzy energiami wigzania tych kompleksow, ktore w szczegdlnych przypadkach
moga nawet prowadzi¢ do odwrocenia kolejnosci linii ekscytonowych. Praca [H9] wskazuje
takze na istotne fundamentalne ograniczenia, zwigzane z niejednorodnoscia sktadu
chemicznego nanostruktur, dla metod przewidywania ksztattu kropek kwantowych w oparciu
o ich wlasnosci widmowe (ang. inverse approach, [36]).

Otoczka SiO;

Podobnie jak w przypadku atoméw naturalnych, optyczne 1 elektronowe wlasciwosci kropek
kwantowych mogg by modyfikowane w sposéb dynamiczny (juz po zakonczeniu procesu
wzrostu) poprzez przytozenie zewngetrznego pola elektrycznego lub magnetycznego. Zaleta
sztucznych struktur potprzewodnikowych, w stosunku do atomoéw naturalnych, jest
mozliwo$¢ przyktadania takze zewnetrznego nacisku, skutkujacego powstaniem efektywnego
pola odksztalcen [P8,P9]. Zewnetrzna deformacja moze by¢ uzyskana za pomocg urzadzen
mechanicznych, wykorzystujacych np. efekt piezoelektryczny. Inny sposob, mozliwy dla
kropek w drutach kwantowych, polega na przykryciu drutu kwantowego dodatkowa warstwa
(powtoka) materiatu niedopasowanego sieciowo.

W pracy [H10] doswiadczalnie badano 1 wykonano teoretyczne obliczenia wtasciwosci
optycznych kropek kwantowych InAssP;.x« wbudowanych w druty kwantowe InP, znajdujace
si¢ pod wptywem zewnetrznych odksztalcen, ktorych Zrodlem jest cienka warstwa SiOs.
Odksztatcenia te wystepuja obok typowych dla kropek kwantowych odksztatcen zwigzanych
z niedopasowaniem sieciowym materialu kropki i1 drutu kwantowego. Te dwa rodzaje
deformacji nie sumujg si¢ w prosty sposob, a kombinacja wbudowanych oraz zewnetrznych
odksztatcen prowadzi do przesunig¢ pozycji atomowych, ktére nie sg zwykta wypadkowa obu
rodzajow odksztalcen.

W pracy [H10] na podstawie obliczen trafnie oszacowano charakter 1 wielko$¢ odksztatcen
oraz eksperymentalnie zmierzonych energii emisji ekscytonowej. Pokazano, ze wyniki
obliczen atomistycznych stanowig wskazéwke, jak poprzez odpowiedni dobor warunkow
wplywaé na tworzenie nanostruktur o $cisle okreslonych cechach spektralnych. Cienka
warstwa SiO; daje mozliwo$¢ w duzym stopniu kontrolowanej zmiany energii emisji
ekscytonowej w zakresie od —116 meV do 55 meV [H10] w stosunku do uktadu bez otoczki.
Co wiece] proces naktadania otoczki jest odwracalny: uktad po usunigciu (wytrawieniu)
otoczki ma takie same wilasnosci widmowe, jak przed jej naniesieniem. Taki zakres kontroli



wlasnosci widmowych badanych kropek kwantowych, by¢ moze umozliwi ich zastosowanie
w telekomunikacji oraz kryptografii kwantowe;.

Nanodruty ZnTe/ZnMgTe

Obok typowych nanostruktur wytwarzanych z materiatow grup III-V uktadu okresowego, w
ostatnich latach prowadzone sg badania dotyczgce wytwarzania nanostruktur z materiatow z
grup II-VI. Polskie o$rodki badawcze sa jednymi z przodujacych w tej dziedzinie. Ostatnia
praca z omawianego cyklu [H11] powstala we wspdlpracy z grupami doswiadczalnymi z
Instytutu Fizyki PAN oraz Instytutu Podstawowych Probleméw Techniki PAN.

W pracy [H11] badano wplyw otoczki Zn; Mg,Te na energie emisji z rdzenia nanodrutu
ZnTe. Od strony teoretycznej w pracy [H11] wykorzystano cze$¢ metod obliczeniowych
rozwinigtych w toku wczesniejszych badan [H10] nad nanodrutami InP w otoczce SiO,. W
pracy [H11] pokazano, ze wraz ze wzrostem udziatu magnezu w sktadzie otoczki, jak i ze
wzrostem grubo$ci otoczki nanodrutu, maleje energia emisji z rdzenia ZnTe. Spadek
efektywnej przerwy energetycznej rdzenia spowodowany jest wptywem odksztatlcen o
charakterze rozciggajacym, ktorych zrodtem jest niedopasowana sieciowo otoczka. Poprzez
odpowiedni dobor parametrow wzrostu (a zatem grubo$ci i1 sktadu otoczki) mozliwa jest
kwazi-cigglta kontrola tego przesuni¢gcia nawet do -120 meV w stosunku do uktadu
nieodksztatconego. Wyniki obliczen zgadzaja si¢ ilosciowo 1 jakoSciowo z rezultatami prac
doswiadczalnych.



Podsumowanie

Omoéwiony cykl prac dokumentuje rozwdj 1 implementacj¢ atomistycznych metod
teoretycznych stuzacych do obliczen wiasnosci ekscytonowych dla nanostruktur
potprzewodnikowych zawierajgcych milion 1 wigcej atomow [H1-H11]. Wyniki zebrane w
powyzszym cyklu daty odpowiedz na szereg pytan dotyczacych witasnosci ekscytonowych
poiprzewodnikowych kropek kwantowych, w tym energii wigzania kompleksow
ekscytonowych oraz ekscytonowej struktury subtelnej: widm jasnych i ciemnych ekscytonow.
W cyklu pokazano fundamentalny wplyw symetrii ksztattu, sieci krystalicznej oraz efektow
niejednorodnosci sktadu chemicznego na rozszczepienie jasnego dubletu ekscytonowego oraz
widma ciemnych ekscytondw. Zrozumienie fizycznych podstaw rozszczepienia jasnego
dubletu oraz mechanizmow jego redukcji ma istotne znaczenie dla potencjalnych zastosowan
kropek kwantowych w generacji par splagtanych fotonow. Z kolei badania ciemnych
ekscytonow doprowadzi¢ do wykorzystania tych stanéw jako kubitow w informatyce
kwantowe;j.

W pracach cyklu pokazano w szczegdlnosci, ze:

e Obliczenia atomistyczne dla nanostruktur wymagaja wieloetapowego [H1] i
wieloskalowego [H3] podejscia oraz rozwigzania szeregu istotnych problemow
numerycznych. W pierwszym kroku wyznaczane sg potozenia atoméw minimalizujace
energi¢ odksztalcen uktadu. W drugim kroku prowadzone sa obliczenia
jednoczastkowe z  wykorzystaniem wariantu metody ciasnego wigzania
uwzgledniajacym orbitale d oraz efekt spin-orbita. W ostatnim etapie wykonywane sa
obliczenia wielocialowe dajace w rezultacie widma energii i przej$¢ optycznych
kompleksow ekscytonowych. Wszystkie algorytmy komputerowe wykorzystane w
cyklu prac zostaly samodzielnie zaimplementowane przez autora. W szczegodlnosci
dotyczy to wysokowydajnych, zrownoleglonych wersji programéw przeznaczonych
do obliczen na masywnie réwnolegtych klastrach obliczeniowych.

e Modyfikacja parametréw diagonalnych [H2] jest w parametryzacji sp°d’. s" kluczowa
dla jakosciowej 1 iloSciowej zgodnosci wynikow uzyskanych metodg ciasnego
wigzania z doswiadczeniem [H2]. Dotyczy to zaréwno odksztatconych krysztalow
objetosciowych, jak 1 nanostruktur potprzewodnikowych.

e Offset pasma walencyjnego jest jedynym z wazniejszych parametrow empirycznych
wplywajacych na doktadnos¢ wynikow obliczen dla nanostruktur [H4].

e Efekty odksztalcen nie moga by¢ zaniedbane nawet dla ukladow o relatywnie
niewielkim  (3%) niedopasowaniu sieciowym 1 s3 odpowiedzialne za
charakterystyczng strukture powlokowa widm samorosngcych kropek kwantowych
InAs/InP o ksztatcie dysku oraz o ksztalcie soczewki [H4]. Z drugiej strony pokazano,
ze efekty odksztatcen sa odpowiedzialne za brak struktury powlokowej dla stanow
dziurowych w kropkach kwantowych InAs/GaAs o ksztatcie soczewki.

e Orientacja podtoza krystalicznego [HS] ma zasadniczy wpltyw na wiasnosci widmowe
ekscytonow w kropkach kwantowych InAs w drutach kwantowych InP. Jako
przyczyne tego efektu wskazano niska symetri¢ sieci krystalicznej oraz istnienie
atomowej grubo$ci teras (ang. facet) na zlaczu materialow kropki kwantowej i



nanodrutu. Efekt ten moze by¢ uwzgledniony jedynie w podejsciu atomistycznym,
takim jak to wykorzystane w pracy [H5].

Wktad do rozszczepienia jasnego dubletu, pochodzacy od deformacji ksztattu kropki
kwantowej, moze mie¢ przeciwny znak od wkiadu pochodzacego od asymetrii sieci
krystalicznej [H6]. W nieoczekiwany w prostych modelach sposéb, prowadzi to do
redukcji  rozszczepienia jasnego dubletu ekscytonowego  (,,rozszczepienia
anizotropowego”) na skutek modyfikacji ksztattu kropki. Redukcja rozszczepienia
jasnego dubletu, dzieki kaskadzie emisji biekscyton-ekscyton umozliwia w zasadzie
zastosowanie tego rodzaju zdeformowanych kropek InAs/InP jako zrodet splatanych
fotonéw. Praca [H6] zostala wyrdzniona przez redaktorow Physical Review B jako
,.Editors’ choice”.

W wysokich kropkach kwantowych InAs w drutach kwantowych InP mozliwe jest
istnienie lekkodziurowego stanu podstawowego [H7]. Praca [H7] byla pierwsza praca
omawiajaca wlasnosci ekscytonéw lekkodziurowych w kropkach kwantowych.
Kropki kwantowe o takich wtasno$ciach moga znalez¢ nowatorskie zastosowania w
informatyce i telekomunikacji.

Obnizenie symetrii ksztattu kropek kwantowych moze prowadzi¢ do mieszania
ciemnych 1 jasnych stanéw ekscytonowych [H8]. Stany ciemne uzyskuja niezerowe
sity oscylatoréw, a emisja z tych stanow jest silnie anizotropowa. Wynik ten zostal
niedawno potwierdzony doswiadczalnie i stanowi on istotny krok na drodze rozwoju
optycznych metod manipulacji ciemnymi stanami ekscytonowymi. Ciemny stan
ekscytonowy moze efektywnie pelic¢ role dhugozyciowego, neutralnego tfadunkowo
kubitu z potencjalnymi zastosowaniami w informatyce kwantowe;.

Kropki kwantowe w drutach kwantowych ze wzgledu na wysoka symetri¢, m.in. brak
warstwy zwilzajacej oraz orientacje podtoza krystalicznego, sa potencjalnymi
kandydatami do celow generacji splatanych fotonow [HS5,H6]. Z drugiej strony
obecne w rzeczywistych kropkach kwantowych efekty niejednorodnosci sktadu
chemicznego obnizaja symetri¢ tych uktadow i1 wprowadzaja dolne ograniczenie na
rozszczepienie jasnego dubletu [H6]. Uzyskane w moich pracach wyniki dobrze
zgadzaja si¢ z rezultatami dos§wiadczalnymi.

Efekty niejednorodnosci sktadu chemicznego majg fundamentalny wptyw na widma
kropek kwantowych [H9] w warstwie zwilzajacej (ang. natural quantum dots). W
szczegbdlnosci dotyczy to energii wigzania kompleksow ekscytonowych 1 moze w
niektorych przypadkach prowadzi¢ nawet do odwrocenia kolejnosci linii widmowych.
Otoczka z materialu niedopasowanego sieciowo umozliwia, w do$¢ szerokim zakresie,
kontrole energii emisji z kropek kwantowych InAs wbudowanych w druty kwantowe
InP [H10] oraz drutow kwantowych ZnTe [H11]. Czynnikiem odpowiedzialnym za
modyfikacje energii emisji sg odksztalcenia o charakterze rozciagajacym, ktérych
zrodiem jest otoczka. Wyniki obliczen zgadzaja si¢ z rezultatami doswiadczalnymi, a
duzy zakres kontroli wiasnosci widmowych badanych nanostruktur by¢ moze otworzy
droge do ich zastosowan w telekomunikacji 1 informatyce.



W sktad cyklu prac wchodzi m.in. 6 prac jednoautorskich, w tym m.in. 3 prace w Physical
Review B, praca w Journal of Physics: Condensed Matter oraz artykul w Nanoscale Research
Letters. Rozpoczynajaca cykl praca w Physical Review B byla owocem mojego stazu
podoktorskiego w National Research Council of Canada. Pozostale prace wieloautorskie
powstaty we wspolpracy z grupami doswiadczalnymi z uznanych osrodkéw polskich (prace w
Applied Physics Letters 1 Physical Review B) oraz zagranicznych. W szczegdlnosci artykut
opublikowany w Nano letters, byt rezultatem wspotpracy z grupg profesora Vala Zwillera z
Politechniki w Delft (TU Delft), a jedna z prac w Physical Review B byta owocem wspotpracy
z grupg profesora Davida Gershoniego z Israel Insitutue of Technology (Technion).

Z artykulow w moim dorobku, powstatych po doktoracie a nie bedacych czgscig cyklu, za
szczegoblnie istotne uznaj¢ prace w Physical Review Letters powstata we wspotpracy z drem
G. W. Bryantem z NIST (National Institute of Standards and Technology) oraz niedawno
opublikowang pracg w Physical Review X powstala we wspotpracy ze wspomniang wczesniej
grupa prof. Davida Gershoniego z Technionu. Szczegétowe omowienie tych 1 pozostatych
publikacji z mojego dorobku naukowego znajduje si¢ w kolejnym rozdziale.

VI. Oméwienie pozostalych osiagnie¢ naukowo-badawczych
a. Publikacje nie ujete w cyklu publikacji, powstale po uzyskaniu stopnia
doktora
(szczegolowe dane o moim wkladzie do ponizszych publikacji znajdujg si¢ w
zalaczonym wykazie prac)

[P1] W. Jaskolski, M. Zielinski, G.W. Bryant, J. Aizpurua,
Strain effects on the electronic structure of strongly coupled self-assembled
InAs/GaAs quantum dots: Tight-binding approach,
Phys. Rev. B 74, 195339 (2006)
Impact factor w 2006 roku: 3.107

[P2] J. Diaz, M. Zielinski, W. Jaskolski, G.W. Bryant,
Tight-binding theory of ZnS/CdS nanoheterostructures. The role of strain and d
orbitals,
Phys. Rev. B 74, 205309 (2006)
Impact factor w 2006 roku: 3.107

[P3] J.G. Diaz, W. Jaskolski, M. Zielinski, G.W. Bryant,
Pressure-induced optoelectronic properties of InP
nanocrystals: Tight-binding approach,

Phys. Stat. Solidi C 3, 3832 (2006)
Impact factor w 2006 roku: 1.221

[P4] J.G. Diaz, G.W. Bryant, W. Jaskolski, and M. Zielinski,
Theory of InP nanocrystals under pressure,
Phys. Rev. B 75, 245433 (2007)
Impact factor w 2007 roku: 3.172



[PS]

[P6]

[P7]

[P8]

[PI]

[P10]

[P11]

[P12]

M. Chwastyk, P. Rézanski, and M. Zielinski,

Atomistic Calculation of Coulomb Interactions in Semiconductor
Nanocrystals: Role of Surface Passivation and Composition Details,
Acta. Phys. Pol. A 122, 324 (2012)

Impact factor w 2012 roku: 0.531

E. S. Kadantsev, M. Zielinski, M. Korkusinski, and P. Hawrylak,

Ab initio calculation of band edges modified by (001) biaxial strain in group
1II4-VA and group IIB-VIA semiconductors:

Application to quasi-particle energy levels of strained InAs/InP quantum dot,
J. Appl. Phys. 107, 104315 (2010)

Impact factor w 2010 roku: 2.064

E. S. Kadantsev, M. Zielinski, and P. Hawrylak,

Band engineering in nanowires: Ab initio model of band edges modified by
(111) biaxial strain in group IIIA-VA semiconductors,

Phys. Rev. B 86, 085411 (2012)

Impact factor w 2012 roku: 3.767

G.W. Bryant, M. Zielinski, N. Malkova, J. Sims, W. Jaskolski, J. Aizpurua,
Effect of mechanical strain on the optical properties of quantum dots:
Controlling exciton shape, orientation, and phase with a mechanical strain,
Phys. Rev. Letters 105, 067404 (2010)

Impact factor w 2010 roku: 7.621

G.W. Bryant, M. Zielinski, N. Malkova, J. Sims, W. Jaskdlski, J. Aizpurua,
Controlling the optics of quantum dots with nanomechanical strain,

Phys. Rev. B 84, 235412 (2011)

Impact factor w 2011 roku: 3.691

M. Korkusinski, P. Hawrylak, M. Zielinski, W. Sheng, G. Klimeck,
Building semiconductor nanostructures atom by atom,
Microelectronics Journal 39, 318 (2008)

Impact factor w 2008 roku: 0.787

M. Korkusinski, M. Zielinski, P. Hawrylak,

Multiexciton complexes in InAs self-assembled quantum dots,
J. Appl. Phys. 105, 122406 (2009)

Impact factor w 2009 roku: 2.072

W. D. Sheng, M. Korkusinski, A. D. Guclu, M. Zielinski, P. Potasz, E.
Kadantsev, O. Voznyy, and P. Hawrylak,

Electronic and optical properties of semiconductor and graphene quantum
dots,

Frontiers of Physics 7, 328 (2012)

Impact factor w 2012 roku: 1.591



[P13] I Schwartz, E. R. Schmidgall, L. Gantz, D. Cogan, E. Bordo, Y. Don, M.
Zielinski, and D. Gershoni,
Deterministic Writing and Control of the Dark Exciton Spin Using Single
Short Optical Pulses,
Phys. Rev. X 5, 011009 (2015)
Impact factor w roku publikacji: 8.463

[P14] F. Delgado, S. Loth, M. Zielinski, and J. Fernandez-Rossier,
The emergence of classical behaviour in magnetic adatoms,
EPL (Europhysics Letters) 109, 57001 (2015)
Impact factor w roku publikacji: 2.269

b. Omowienie pozostalych osiagni¢¢ naukowo-badawczych

Wyltaczajac publikacje, ktére ukazaty sie przed uzyskaniem stopnia naukowego doktora oraz
prace wchodzace w cykl opisany w poprzednim rozdziale moja pozostala aktywnosé
obejmuje tematyke zwigzang z ré6znymi aspektami fizyki nanostruktur. Prace te nie zostaty
wiaczone do cyklu ze wzgledu na to, ze byty prowadzone w metodologii rozwinigtej w czasie
pracy doktorskiej [P1,P8,P9], ro6znity si¢ tematyka [P2-P7], byly pracami o charakterze w
duzym stopniu przegladowym [P10-P12] lub dotyczyly badan wiasnosci nanostruktur
[P13,P14] odmiennych od tych studiowanych w cyklu prac zgloszonych jako osiagnigcie
habilitacyjne.

W pracy [P1] badano wlasnosci podwojnych kropek kwantowych InAs/GaAs
(,,kwazimolekul”) w funkcji odleglosci migdzy kropkami. W pracy tej pokazano m.in., ze
(,,molekularny”) stan dziurowy zmienia swdj charakter z wigzacego na antywigzacy w funkcji
odleglosci migdzy kropkami. Efekt ten zostal potwierdzony w pracach do$wiadczalnych
(m.in. w pracy w Nature Physics 4, 291 w 2008 roku), a praca [P1] obecnie jest cytowana 48
razy (wg Web of Science). W pracy [P2] badano jednoczastkowe wilasnosci nanokrysztatow
ZnS/CdS typu core-shell. Z kolei przedmiotem badan prac [P3] oraz [P4] byly wiasnosci
widmowe nanokrysztatdw InP poddanych zewngtrznym odksztalceniom. Do tematyki
nanokrysztatow wrocitem w pracy [P5], w ktorej badano rolg pasywacji powierzchni oraz
stechiometrii w nanokrysztatach InAs oraz GaAs.

Osobng grupe prac stanowi mini-cykl [P6] oraz [P7], w ktéorym wykonano obliczenia ab-
initio ewolucji krawedzi pasm potprzewodnikéw pod wplywem odksztatcen osiowych wzdtuz
kierunku [001] (praca [P6]; potprzewodniki z grup III-V oraz II-VI) oraz wzdhuz w kierunku
[111] (praca [P7]; poOlprzewodniki z grup III-V). W pracach tych wyznaczono m.in.
potencjaty deformacyjne, a takze zaleznos$ci potozenia pasm energetycznych od dlugosci
wigzan. Zaleznosci te opublikowano w postaci w ktérej moga one by¢ wykorzystane w
obliczeniach atomistycznych dla nanostruktur. W obu powyzszych pracach role efektow
odksztatcen zilustrowano takze przyktadami dla kropek kwantowych.

Kolejny mini-cykl prac stanowia [P8] oraz [P9], prace te (podobnie jak [P1-P4]) stanowig
owoc dhugoletniej wspotpracy z grupa dra G.W. Bryanta z NIST. W pracach tych badane sg
wlasnosci jedno- 1 wieloczastkowe kropek kwantowych w tzw. nanobelkach (ang.
nanocantilevers). Wsrdd tych artykulow na wyréznienie zashuguje z pewnoscia praca [P8]



opublikowana w Physical Review Letters. Byla to pierwsza praca pokazujagca wplyw
zewnetrznych odksztalcenn na strukture subtelng ekscytondw w kropkach kwantowych
InAs/GaAs.

Kolejne trzy publikacje [P10-P12] maja charakter gldwnie przegladowy. W pracy [P10]
opisano atomistyczny sposob liczenia efektow odksztalcen, badania te zilustrowano na
przyktadzie stosu kilku kropek kwantowych. W pracy [P11] omawiano rézne wyniki obliczen
dla kropek kwantowych uzyskane zardéwno w metodzie masy efektywnej, metodzie kp, jak i
zaprezentowano widma wielu ekscytonow uzyskane metodologia atomistyczna. Wreszcie
praca [P12] stanowi przeglad szerokiego spektrum metod i zagadnien teoretycznych
dotyczacych zaréwno samorosnacych kropek kwantowych, jak i kropek kwantowych
opartych o grafen.

Kolejng, nie wlgczona do cyklu habilitacyjnego, jest praca [P13] opublikowana w Physical
Review X. W pracy tej pokazano mozliwo$¢ generacji ciemnego stanu ekscytonowego w
Scisle okreslonym stanie spinowym za pomoca pojedynczego impulsu $wiatla laserowego.
Stan ten efektywnie bedacy kubitem, mozna w peini kontrolowaé za pomocag krétkich
impulséw optycznych (o wiele rzedow wielkosei krotszych od czasu zycia 1 czasu koherencji
kubitu). Dzieki mozliwej integracji kropek kwantowych z komponentami fotonicznymi,
kubity oparte na ciemnych ekscytonach maja szanse na istotne zastosowania w informatyce
kwantowe;.

Ostatnig z prac omawianych poza cyklem jest artykul [P14] opublikowany w EPL
(Europhysics Letters). W pracy tej badane sg wiasciwosci ,,nanomagnesow” w postaci
tancuchéw atomdéw ze spinem umieszczonych na powierzchni przewodnika. Praca ta zajmuje
si¢ w szczegdlnosci warunkami przejscia ze stanu kwantowego, bez magnetyzacji, do rezimu
klasycznego z mierzalng magnetyzacjg. W pracy badano m.in. wptyw kwazi-swobodnych
elektrondw podloza oraz zlokalizowanych spinéw na charakter tego przejscia. Wskazano tez
fancuchy atomdéw z momentem magnetycznym jako uktady bardzo dobrze nadajace si¢ do

og6lnych badan przejs¢ kwantowo-klasycznych.
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