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Prof. dr hab. inz. Grzegorz S¢k Wroctaw, 15.02.2024

Recenzja rozprawy doktorskiej mgr Marii Gieysztor
pt. ,,Diamond-based fundamental research on light-matter interaction
with single photons”

Przedstawiona mi do zaopiniowania rozprawa doktorska pani mgr Marii
Gieysztor dotyczy badan oddzialywania §wiatto-materia w krysztatach diamentu
intencjonalnie domieszkowanych azotem, skoncentrowanych na oddzialywaniu
pojedynczych fotonow z defektowymi centrami barwnymi typu NV (azot-wakancja),
a w szczegolnosci na dynamice emisji w kontek$cie zaobserwowania efektu tzw.
nadpromienistosci (ang. superradiance) jednofotonowej. Praca obejmuje ponad 120
stron 1 napisana jest w jezyku angielskim. Rozpoczyna si¢ krotkim wprowadzeniem
do tematyki rozprawy, w ktorym omowiono aktualny stan wiedzy w zakresie
podjetych badan, zdefiniowano cele pracy, omoéwiono strukture pracy i opisano wktad
autorki w poszczegodlne czesci badan. Po tym nastepuje rozdziat wyjasniajacy pojecie
pojedynczego fotonu, procesy generacji pojedynczych fotonow, w tym w
szczegOlno$ci poprzez mechanizm spontanicznego parametrycznego podziatu
czestosci (ang. sponatenous parametric down-conversion — SPDC) oraz podstawowe
typy detektoréw jednofotonowych. Rozdzial trzeci jest wprowadzeniem nt. centrow
barwnych NV w diamencie, elektronowej struktury energetycznej takich stanow i
widmach ich emisji. W drugiej jego czesci omoéwiono wysokorozdzielcze techniki
mikroskopowe i spektroskopowe, z ktorych autorka korzysta potem w czesci
doswiadczalnej pracy. Rozdzial piaty opisuje podstawy teoretyczne oddzialywania
$wiatto-materia na gruncie kwantowym, dla pojedynczego emitera dwupoziomowego
lub ich zbioru. Wprowadzono w nim rowniez pojecia nadpromienistosci Dicke’a oraz
nadpromienistosci jednofotonowe;.

Rozdziaty 4, 6 1 7 zawieraja wyniki wlasne pani mgr Gieysztor. Pierwszy z
nich stanowi artykut A2, w ktorym wszystkie obliczenia, analityczne i numeryczne,
wykonane zostaty przez doktorantke, a dotyczy on podstaw teoretycznych metody
mikroskopowej z zastosowaniem tzw. kwantowego obrazowania koincydencyjnego
(ang. quantum ghost imaging), gdzie zrodtem os$wietlenia sg pary fotonow
generowanych w procesie SPDC. Skorelowane pary fotondéw (ang. heralded photons)
opisane dwufotonowg gaussowska funkcja falowa, analizowane sg na r6znych etapach
propagacji w uktadzie optycznym w sensie profili intensywnosci oraz fazy.
Rozwazania analityczne wsparte sa obliczeniami numerycznymi dla realistycznych
parametrow ukladu optycznego oraz dyskusja nt. wptywu takich czynnikoéw jak
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skonczone rozmiary elementoéw optycznych oraz powierzchni czynnej detektorow.
Przedyskutowano znaczenie splatania przestrzennego par fotonéw oraz pokazano, ze
rozdzielczo$¢ przestrzenna tej metody mikroskopowej zalezy nie tylko od rozktadu
przestrzennego modu, ale takze od jego fazy. Pokazano w jakich warunkach mozliwe
jest uzyskanie limitu dyfrakcyjnego rozdzielczosci przy jednoczesnej maksymalizacji
stosunku sygnat-szum (transmisji przez obiektyw) w takim eksperymencie. Wykazano
takze, ze manipulacja rozdzielczoscig przestrzenng jest mozliwa dzigki starannemu
przygotowaniu amplitudy i fazy modu przestrzennego fotonu na wejsciu do obiektywu
mikroskopowego.

Na rozdzial szésty sktada si¢ artykul A1l. W pracy tej pani mgr Gieysztor
odpowiedzialna byla za skonstruowanie uktadu mikroskopowego, wykonanie czesci
pomiarow oraz ich analiz¢ i interpretacj¢. Artykut dotyczy badan nad oddziatywaniem
pomiegdzy pojedynczymi fotonami i zbiorem centréw barwnych (koncentracja ponad
10" cm™), poprzez detekcje szybkosci zaniku emisji wzbudzanej pojedynczymi
fotonami, generowanymi w sposob skorelowany ze zrodta SPDC. Diugos¢ fali
fotonow wbudzajacych byla przestrajana w zakresie absorpcji centrow NV, gdzie do
nierezonansowego pobudzania wykorzystano szerokie pasmo fononowe, co pozwolito
wyeliminowa¢ trudno$¢ eksperymentalng zwigzang z doktadnym dopasowaniem
waskiej linii wbudzenia do przejscia elektronowego. Wyznaczono zanik
intensywnosci fotoluminescencji od czasu dla dwoch roznych czestotliwosci generacji
pojedynczych fotonéw (ggstosci mocy), z ktorych na podstawie dopasowania
zaleznoscig teoretyczng wyznaczono szybkos$¢ emisji (czasy charakterystyczne rzedu
7 ns) oraz stala czasowg procesOw niepromienistych, ktora de facto determinuje
szybko$§¢ relaksacji po wzbudzeniu do stanu emitujacego. Uzyskane czasy
charakterystyczne procesu promienistego sg nieco krotsze niz podawane przez innych
autorow dla przypadku pobudzania wigzka laserowa, gdzie za prawdopodobng
przyczyn¢ podano fakt niegenerowania polaryzacji spinowej przy pobudzaniu
jednofotonowym, oraz mozliwy transfer dipolowy wzbudzenia pomigdzy r6znymi
centrami w probce o duzej gestosci. Oba argumenty brzmig raczej spekulacyjnie,
dlatego tez interesujagcym bytoby wystucha¢ szczegdtowszego wyjasnienia tego watku
podczas obrony. SzczegoOlnie, ze czasy promieniste uzyskane przez autorke w
pomiarze referencyjnym z pobudzaniem laserowym sg nawet krotsze, ok. 6.6 ns.

Nie jest tez jasnym na jakiej podstawie autorka pisze czasami, ze bada emisje
z pojedynczego centrum. W pojedynczym procesie absorpcji w istocie wbudzane jest
jedno centrum (przy zatozeniu braku mechanizméw kolektywnych), ale kolejne fotony
wbudzaja losowo inne centra z calej probkowanej objetosci, a rezultat jest
usrednieniem odpowiedzi z calego zbioru. Swoja droga intersujacym bytoby poznaé
oszacowanie ile centréw znajduje si¢ w objetosci wybudzenia w tych warunkach
eksperymentalnych i przy tej gestosci defektow NV, a takze bardziej ilosciowa analizg
nt. granicznej koncentracji defektow w tych warunkach pobudzania, aby by¢ pewnym,
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ze przez caly czas trwania pomiaru wzbudzany bedzie zawsze jeden, i ten sam defekt
(0 czym na poziomie og6élnym wzmiankowano w podsumowaniu pracy).

Jednym z waznych praktycznych rezultatéw tej publikacji byto pokazanie, ze
mozna uzyska¢ poprawe stosunku sygnatl-szum (ang. signal to noise ratio — SNR)
dzigki detekcji wylacznie aktow emisji wbudzanej fotonami skorelowanymi.
Zasugerowano takze dalsza poprawe SNR poprzez np. zastosowanie detektora o
mniejszej powierzchni i dzigki temu zmniejszenie liczby zliczen ciemnych. Wreszcie,
przedyskutowano wydajnos$¢ takiego sposobu wzbudzania, czyli konwersji liczby
fotonow wbudzjacych do emitowanych, ktéra okazata si¢ by¢ bardzo niska.
Zaproponowano mozliwe modyfikacje eksperymentalne mogace prowadzi¢ do jej
znaczacej poprawy (nawet o kilka rzedow).

Rozdziat 7 jest niejako kolejnym etapem prac nad oddzialywaniem pola
pojedynczego fotonu z niewielkg liczba centrow NV, w pierwszej czesci z jednym lub
dwoma, w dalszej ze zbiorem N centréw (dzigki zastosowaniu krysztatéw o roznej
gestosci  centréw), w poszukiwaniu potwierdzenia eksperymentalnego efektu
nadpromienistosci jednofotonowej. W tych badaniach kandydatka koordynowata
wszystkie prace, a osobiScie odpowiedzialna byta za zaprojektowanie uktadow
pomiarowych i skonstruowanie uktadu konfokalnego, rowniez w wersji kriogenicznej,
oraz za analiz¢ wszystkich uzyskanych rezultatow. Niestety ostatecznie nie
zaobserwowano  jednoznacznych w  pomiarach dynamiki zaniku
fotoluminescencji, ktore by potwierdzaty nadpromienistos$¢, bez wzgledu na schemat
pobudzania ani liczbg pobudzanych centrow. Skrdcenie czasu zaniku dla przypadkow
gdy pobudzano zbiér centrow ulokowanych blizej powierzchni wytlumaczono
wplywem standw powierzchniowych. Za jedna z podstawowych przyczyn
nieuzyskania jednoznacznego potwierdzenia nadpromienisto$ci wskazano zbyt niski
stosunek sygnat-szum przy pobudzaniu pojedynczymi fotonami. Zaproponowano
scenariusze poprawy SNR w takich pomiarach, zarowno po stronie przygotowania
probki jak i poprawy wydajno$ci pobudzania i detekcji. Jednym z elementéw wartych
wyjasnienia na obronie jest dlaczego pomiary na probce niskiej ggstosci wykonywano
w temperaturze pokojowej, podczas gdy dostgpna byla mozliwos¢ pomiarow
kriogenicznych, z ktorej skorzystano w pozostatych przypadkach, co mogto miec tez
wptyw na uzyskany SNR. Nie jest tez jasnym, dlaczego, jak to opisano w podrozdziale
7.3.1, mozliwe bylo sterowanie glebokoscia pobudzania, za pomoca ukladu
konfokalnego jak mozna domniemywa¢, dla probki niskiej gestosci (10 um od
powierzchni), a nie dla probki o wysokiej koncentracji centréw? Natomiast przy opisie
zmierzonych funkcji g®(t) narys. 7.5, napisano, ze wyraznie widoczny jest ,,bunching
anti-nunching behavior”. Trzeba przyznaé, ze w pokazanym oknie czasowym jest
trudno jednoznacznie stwierdzi¢, czy mamy do czynienia z bunchingiem, czy jest to
tylko nieprawidlowo unormowana warto$¢ funkcji g, ktora dla dtugich opoznien
powinno dazy¢ do 1? Ciekawym bytoby tez szersze omdwienie stabilno$ci w czasie

zmian
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pomiardw przy pobudzaniu jednofotonowym, czyli pomiarach charakteryzujacych sie
niskimi intensywnos$ciami 1 jednocze$nie koniecznoscig rejestracji przez wiele godzin.
Jest co prawda zaprezentowana metoda sprz¢zenia zwrotnego, ,$ledzaca” dane
miejsce pobudzania na podstawie poziomu sygnatu fluorescencji, dla ona moze zostac
zastosowana jedynie przy pobudzaniu laserowym. Jak rozwigzano ten problem przy
niskich sygnatach i pobudzaniu jednofotonowym?

Praca zakonczona jest krotkim podsumowaniem najwazniejszych rezultatow,
a po nim zalaczono jeszcze oswiadczenia wspdtautoréw. Praca jest w ogolnosci
napisana poprawnie merytorycznie i jezykowo, a trudne zagadnienia przedstawione
przejrzyscie 1 bardzo przystepnie. Autorka nie ustrzegla si¢ jednak kilku (bardzo
niewielu) potknie¢ lub niejasnosci jezykowych lub edytorskich, przyktady ktorych z
obowigzku recenzenta podaje¢ ponize;j:

— Str. 20 ostatni akapit: ,,a SPS” = (an SPS)

— Str. 32, poczatek rozdziatu 3.1. Napisano, ze wegiel w postaci stalej
wystepuje w dwoch formach, diamentu i grafitu, co jest co najmniej
niescistoscia. Istnieje kilka innych form alotropowych wegla.

— W pracy A2 wystepuje zamieszanie w oznaczeniach linii na rysunku nr 3.
W podpisie napisano ,,Light grey, solid (7(omid) in the non-heralded
scenario”, ale na wykresach brak jest takiej linii. Z opisu w teksScie za$
czytamy ,,3) transmission of the wavepacket through the MO in the non-
heralding scenario (light-grey, dashed), and 4) transmission of the
wavepacket through the MO in the heralding scenario (dark-grey, dashed)”.
Jednakze na obu rysunkach [rowniez na 3(b) gdzie mamy dwie rozne
zalezno$ci dla cou(omid)] jest tylko jeden szary wykres 7T(omid) 0znaczony
linig przerywang?

— W rozdziale 6, wyznaczono czasy niepromieniste/relaksacji, ktore mozna
oczekiwac, ze powinny by¢ znacznie krotsze (tutaj podano, ze na poziomie
100 ps dla pobudzania jednofotonowego). Jednak dla pomiaru
referencyjnego z pobudzaniem laserowym podano warto$¢ 127 ns, ktora
jest najprawdopodobniej omytka pisarskg?

— Czytelnos¢ rysunku 7.10, gdzie nalozono 7 podobnych przebiegow
czasowych utrudnia czytelnikowi analiz¢ poréwnawcza poszczegolnych
przypadkow.

— W przypisie na str. 91 pojawia si¢ zapowiedz wystania do druku publikacji
z cze$ci wynikéw rozdz. 7, jednak takowej pracy nie znalaztem?

W  podsumowaniu chcialbym podkresli¢, iz wymienione drobne
watpliwosci merytoryczne, wynikajace glownie z ciekawosci czytajacego, ani tez
usterki redakcyjne, nie obnizaja duzej wartosci naukowej uzyskanych przez
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pania mgr Marie¢ Gieysztor rezultatow, ktorych czesé stala si¢ podstawg dwoch
publikacji w uznanym czasopiSmie Opftics Express. Poszerzaja one nie tylko naszg
wiedz¢ na temat oddzialywania Swiatla na gruncie kwantowym z centrami
barwnymi w diamencie oraz dynamiki emisji przy pobudzaniu pojedynczymi
fotonami, ale tez daje solidne podwaliny doswiadczalne do dalszych badan z
udzialem kontrolowanej liczby centréw oraz mozliwosci zaobserwowania tzw.
nadpromienistosci jednofotonowej w ukladzie na ciele stalym. Rozprawa bez
watpienia stanowi oryginalne rozwiazanie problemu naukowego, a jej tres¢
jednoznacznie potwierdza, ze kandydatka posiada ugruntowana ogolna wiedze
teoretyczng w dyscyplinie nauk fizycznych oraz umiejetnosé¢ samodzielnego
prowadzenia pracy naukowej. Powyzsze wypelnia wymogi okreslone w art. 187
ust. 1 i ust. 2 Ustawy prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce z dnia 20 lipca 2018
r. (z pozn. zm.). Dlatego tez z pelnym przekonaniem wnioskuj¢ o dopuszczenie
mgr Marii Gieysztor do dalszych etapow postepowania doktorskiego.



