Oponentsky posudek

disertacni prace na téma

Ultrarychlé vysoce nelinearni procesy v diamantu
vypracované panem Martinem Zukersteinem

Autor se ve své disertacni praci vénuje velmi zajimavé tématice optiky ultrakratkych, tzv. ,,few-
cycle®, laserovych pulst, provadi jejich charakterizaci a optimalizaci jejich délky a vyuziva je
k ultrarychlym spektroskopickym studiim monokrystalického diamantu a diamantovych
tenkych vrstev. Rozpracovand tématika je vysoce aktualni a kombinuje optiku nékolika
cyklovych pulst (se vSemi experimentalnimi finesami a komplikacemi, které souvisi s jejich
velmi malou cCasovou polositkou a naopak ultrasirokym spektralnim obsahem) s vysoce
nelinearnimi  procesy v pevnych latkach a ultrarychlou dynamikou elektronickych a
fononovych excitaci v diamantu. Autor svlj vyzkum publikoval v nékolika c¢lancich
v Casopisech s vybornym renomé a je zjevné, ze prace ma velmi kvalitni védecky obsah.

Prace je psana Cesky a svym rozsahem neni dlouha. Vzhledem k tomu, Ze naprostad vétSina
veédeckych aspekt prace jiz byla publikovana na mezindrodni urovni, hodnotim zvolenou
struénost prace kladné. Psani pfehlednych a srozumitelnych texti v angli¢tiné je zédkladnim
predpokladem uspésné védecké prace. Predpokladam tedy, Ze autor se aktivné a vyznamné
podilel na psani nékterych ¢lankt (alespoii téch, kde je prvnim autorem) a ze by zvladl redakci
disertacni prace i v anglicting; Cesky jazyk lze volit naptiklad z dlivodu originality: odliSeni
disertace od clankd, které se obsahem s disertaci prekryvaji. Prace odkazuje na 177 referenci a
v pritbéhu vykladu a diskusi autor prokazuje velmi dobrou préci s literaturou.

Text se na n€kterych mistech obtiznéji ¢te nebo chape. Mij dojem je, Ze prace byla napsana
velmi rychle a vyklad a diskuse na mnoha mistech mohly byt v rdmci celku lépe promysleny.
Autor uvadi mnoho zéasadnich i1 podruznych informaci spolecné a na stejné Urovni, aniz by
akcentoval ty dulezité; diskuse nékterych jevl ¢i problémul je Casto feSena postupné na
oddélenych mistech manuskriptu a postupné jsou uvadény jen c¢astecné informace Cci
interpretace. Ctenaf je pak mnohdy zmaten. Konkrétni ptiklady uvedu v piiloze.

V prvnich dvou kapitolach autor pfedstavuje (i) zakladni pojmy a problémy optiky nékolika-
cyklovych pulsti a moznosti jejich charakterizace a (ii) zdkladni obecné vlastnosti diamantu a
déle jednotlivé charakteristiky studovanych vzorki. Ve tfeti kapitole autor popisuje, jakym
zpusobem dosahl komprese pulsit na miniméalni délku pomoci rozsiteni spektra svazku vlivem
samomodulace faze v diamantu.

Kapitoly 4-7 obsahuji origindlni vyzkum v diamantu. Jedna se zejména o studium 5-fotonové
absorpce a s tim souvisejici generace a luminiscence volnych nosicli naboje, excitonu a multi-
excitonll (Kap. 4), excitaci a o studium dynamiky koherentnich fonont (Kap. 5). V téchto
Castech se autor zaméfil na bulkovy monokrystalicky diamant a z anizotropie nelinedrni
absorpce odhadl naptiklad anizotropii efektivnich hmotnosti elektronu ve vodivostnim pasu;
déle studoval zavislost intenzity absorpce na polarizacnim stavu excita¢niho pulsu.

V dalsi ¢astech autor vyvinul novou metodu studia koherentnich fonont jejich sondovanim
pomoci vicefotonové absorpce (Kap. 6) a na zavér se zaméfil na ultrarychlou dynamiku
elektronickych stavil v zakdzaném pasu v diamantovych tenkych vrstvach; vytvofil jednoduchy
model excitace a relaxace elektronii v povrchovych stavech a ve stavech odpovidajicich
karbonové fazi s hybridizaci sp? (Kap. 7). VSechny tyto kapitoly povazuji za zajimavé a ziskané
vysledky povazuji za pfinosné v mezinarodnim méfitku. Nékteré vysledky jsou podloZzeny



kvantovymi vypocty, které autor ziskal diky spolupraci s japonskymi kolegy. Konkrétni dotazy
a pfipominky k védecké ¢asti prace uvedu v piiloze.

Chtél bych zdaraznit, ze pro kazdy experiment autor postavil pfislusné experimentalni
uspofadani zahrnujici specifické prvky pro Sirokopasmové nékolika-cyklové pulsy a pro jejich
kompenzaci. Dale vzdy provedl kompenzaci grupové disperze tak, aby dostal nejkratsi pulsy
v ohnisku na pozadovaném misté vzorku, a tyto pulsy v ohnisku charakterizoval z hlediska
délky, prostorovych vlastnosti a Spickové intenzity. VSechny provedené experimenty tedy
vyzadovaly peclivou a systematickou ptipravu a neustalou kontrolu vSech parametra.

Celkovou védeckou uroven piedlozené disertacni prace hodnotim jako velmi dobrou. Autor
provedl Spickové experimenty a dosdhl fady novych vysledki tykajicich se nelinearné
buzenych excitaci v diamantu. Vysledky byly publikovany v recenzovanych casopisech v péti
publikacich a jedna publikace je v pfipravé. V praci je patrny zajem autora o ultrarychlé
experimenty i jeho vyznamny experimentalni piinos. Disertacni prace dle mého nazoru splituje
pozadavky kladené na prace tohoto druhu a prokazuje schopnost autora provadét samostatnou
védeckou praci; proto ji viele doporucuji k obhajobé.
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Piiloha: vybrané piipominky a dotazy z nasledujiciho seznamu budou slouZit jako podklady k
diskusi pii obhajobé:

Piipominky

vvvvv

vzduchem natdhne na pfiblizn€ 11 fs.“ Informace bude uZite¢na, uvede-li autor vzdalenost
Sifeni ve vzduchu.

2. Str. 31: Bylo by dobré¢ explicitné definovat jakym zplisobem chépat necelociselny pocet
cykld. Zfejmé se formalné jedna o pomér mezi délkou gaussovského modelu pulsu a periody
jeho nosné frekvence dle rovnic (1) a (2). Otazka je, ma-li jeSte¢ smysl hovofit o intenzitnim
gaussovském profilu a o poctu cykli pole vyjadieného desetinnym ¢islem. Matematicky jiste

vvvvvv

pracujeme se zcela analogickymi pulsy a ¢asovymi profily (jen v jiném spektralnim oboru) a
tradi¢né vzdy explicitné uvazujeme ¢asovy profil elektrického pole.

3. Do popisky obr. 13 by bylo vhodné doplnit, Ze spektra jsou pro 15 K.

4. Na str. 42 nerozumim fitovani n = a(l,)?%)™°. Autor nazyva a, b, c fitovaci parametry, ale
ve skute¢nosti se zda, Ze a a b jsou libovolné funkce /. Pak je n naprosto libovolna funkce /.

5. Rovnice (34) ma byt ny = E15?

6. Na str. 43 je uvedeno, ze ngq klesne u 15 K na 10° cm™. Hodnotu uréenou pro pokojovou
teplotu jsem ale v praci nenasel.



7. Autor zjistil, Ze intenzita luminiscence excitonu je siln€ zavisla na sméru linearni polarizace.
Vysledek je to ocekavany, nebot’ tenzory vysSich fadl v kubické symetrii jsou anizotropni.
Doporucil bych autorovi zménit formu prezentace tohoto jevu. Z textu na str. 44 nahote ziska
Ctenaf dojem, Ze autor povazuje tento vysledek za prekvapivy a hledd mozné experimentalni
artefakty. Ty nejsou nalezeny a autor diskusi zcela opusti. Vrati se k ni az na str. 46 nahote, kdy
jev interpretuje anizotropii hmotnosti nosi¢i naboje (tj. autor zde vlastné nalezl hlavni
mikroskopicky ptispévek k anizotropii daného tenzoru 6. fadu).

8. Str. 57, pod rovnici (43): jak mlze byt takto definované E, redlna velic¢ina?

9. Str. 60, odstavec uprostied, misto linearni vs. kvadratické sily piisobici na atomy (Ctenaf nevi,
pro¢ by méla byt v danych smérech linedrni ¢i kvadratickd) by bylo vhodnéjsi uvést, Zze sméry
excitace <100> nejsou ramanovsky aktivni, zatimco sméry <110> jsou ramanovsky aktivni
(odtud nelinearni ptispévek vlivem Ramanovych modi).

10. Str. 83-86, odstavec 7.3: Pii vysvétleni mikroskopického modelu energetickych stavl
v zakézaném pasu tenkych vrstev diamantu by byvalo asi vhodné se od zacatku odstavce (str.
83 dole) odvolat na obrazek 29 a pfi interpretaci vysledkll pak postupovat systematicky a
vyuzivat odkazy na tento obrazek.

V textu, tak jak je napsany, se autor v témét kazdém odstavei znovu vraci k excitaci a relaxaci
7 stavil a/nebo excitaci mikrosekundovych povrchovych stavil. Ctenafi jsou tak predkladany
parcidlni informace bez celkové souvislosti. Po odkazu na obrazek na konci odstavce, je nutno
precist cely odstavec znovu.

Dotazy:

1. Autor v praci vesmes pouziva Spicaté zavorky k oznaceni orientace stén, smért i skupiny
ekvivalentnich smérti. V obvyklé krystalografické notaci pouzivame Spicaté zavorky pro
oznaceni skupiny symetricky ekvivalentnich smért, hranaté zavorky pro oznaceni jednotlivych
sméri v krystalu, kulaté zavorky pro oznaceni orientace rovin a slozené zavorky pro oznaceni
skupiny ekvivalentnich rovin. Toto nabyva na dilezitosti na str. 14 pfi popisu orientace
diamantu a pak dale v souvislosti s tim v kapitole 4, kde nerozumim uvazovanym zménam
v polarizaci svétla, které autor popisuje a myslim si, Ze je v pfislusném textu chyba.
Domnivam se, ze orientace vzorku diamantu D1 je nasledujici: ¢elni st€éna ma orientaci (100) a
boéni stény pak (011) a (01-1). Uhlopiicky leZici v &elni sténé pak maji sméry [010] a [001].
Nyni k podkapitole 4.5. Je uvedena poznadmkou, ze experiment z piedchozi kapitoly byl
podstatné¢ zménén. Nasleduje ovSem piesny popis experimentu z konce kapitoly 4.4. V obou
popisech (konec 4.4. i zacatek 4.5) autor uvadi, ze se méfi odezva pro polarizaci ve sméru
<110> a poté se oto¢i 0 90° do sméru <010>. Tyto dva sméry ovSsem nesviraji 90°. S timto
pozorovanim souvisi cela dalsi diskuse zavislosti nelinearniho signalu na polarizaénim stavu
excitacniho svazku. Prosim autora, aby vysvétlil tyto nejasnosti.

2. Pti popisu Cerpovanych zrcadel na str. 20 autor vysvétluje, Ze se jedna o multivrstvu, pfi¢emz
tloustka vrstev se linedrné zvétSuje smérem od povrchu, ktery je pokryty antireflexni vrstvou.
Nevim, co v tomto kontextu znamena pojem antireflexni vrstva; ta je pocitdna pro urcitou
vlnovou délku (zde pouzivame Sirokopasmové pulsy) a dale zavisi na indexu lomu substratu (v
tomto piipad¢ bude optimalizovand AR vrstva téz zaviset na sekvenci multivrstvy). Jedna se
skutecné o néjak specialni AR vrstvu nebo je to prosté jen vrstvicka s nizkym indexem lomu a
tloustce fadoveé A/4, kterd snizi rozdil impedanci na povrchu a pfenese efektivni bod odrazu
vice do hloubky multivrstvy?

3. Str. 37-38: uvazuji se zde velkd N a mala n. Velkd N zfejmé oznacuji celkovy pocet nositeld
¢i excitonll v celém vzorku (bezrozmérné ¢islo) a mala # jejich maximalni hustoty v prostoru



(v em?). Neg je celkovy pocet volnych excitond (ne fotoexcitovanych nosici, jak je uvedeno
na str. 37). V ramci tohoto textu se uvazuje Augerova rekombinace, Mottiv pfechod, hovoii se
o nehomogenitach v hustotach nositelt, o jejich difuzi, jsou zde citovany Casové konstanty doby
zivota excitonu, relaxacni doba nosicli ndboje (do vzniku excitonu nebo do rekombinace?),
Casova konstanta difuze (jak je definovana?). Jako Ctenaf jsem se ale nedobral toho, které
veli¢iny ¢i jevy jsou rozhodujici z hlediska pozorované dynamiky a které jsou nepodstatné a
jaky si na zakladé¢ této diskuse mam udélat findlni obrazek o tom, k cemu skutecné dochazi.
Prosim o zasvéceny komentat a shrnuti v odpovédich béhem obhajoby.

4. Jaké jsou detaily kvantitativni interpretace spekter excitonii a multi-excitont a jakéd se
oCekava presnost ve frekvencich? Ze spekter napiiklad vyplyvd, Ze fononova replika
luminiscence volného excitonu s TO emisi je vzdalend 38 THz od hlavniho piku, zatimco
disperzni kiivky optickych fononii na obr. 12 udéavaji 40 THz v ' bod¢. Rozdil mezi
frekvencemi LO a TO fononu je maximalné¢ 4 THz v celé Brillouinové zoné a zde udavany
rozdil odpovida 5.5 THz. Prosim o stru¢nou odpovéd’.

5. Str. 53, ohledné zavislosti vicefotonové absorpce na polarizaénim stavu (linedrni vs. kruhova
polarizace). Souhlasim, ze vicefotonové procesy generace volnych nositelli naboje v pevné
latce jsou (ve smyslu polarizacni zdvislosti) jevy kvalitativné nezédvislé na materidlu a Ze
ionizace atoml ¢i molekul v plynu ma téz analogické projevy. Nazorné vysvétleni srovnani
linedrni a kruhové polarizace, které autor navrhuje v disertaci (str. 53) jde vSak v zésad¢ proti
pozorovanym zavislostem: ,,Pfi linedrni polarizaci excitaniho svétla je elektron urychlovan ve
sméru polarizace a existuje vysoka pravdépodobnost zpétné srazky elektronu s ptivodnim
atomem. U kruhové nebo obecné eliptické polarizace se trajektorie elektronu odchyluje od
pivodniho atomu a pravdépodobnost rekolize je mala“. V ptipadé platnosti tohoto tvrzeni bych
predpokladal, Ze vicefotonova absorpce bude pro linearni polarizaci mensi.

My jsme studovali pomoci THz sondovéani vicefotonovou ionizaci O2 a N2> pomoci 50 fs
zesilenych laserovych pulsi (Mics et al., Chem. Phys. Lett. 465, 20, 2008); publikované
vysledky jsou skute¢né analogické vysledkiim uvedenym v disertaci (viz napf. obr. 3 v citované
publikaci). V této praci jsme pozorovany rozdil vysvétlili (v ramci Reussova modelu, v disertaci
téz citovaného) pomoci centrifugalni energetické bariery. Elektron ionizovany pomoci kruhové
polarizovaného pulsu zvysi béhem piechodu své orbitalni kvantové ¢islo (moment hybnosti).
Vlivem toho dojde k mensimu piekryvu vinovych funkci pocatecniho a findlniho stavu nez pro
linedrni polarizaci a maticovy prvek pfechodu v dipdlové aproximaci bude pro kruhovou
polarizaci maly.

Existuje analogické vysvétleni i pro pozorovany jev zde v pevné latce?

6. Str. 65 (spektra koherentnich fonont): Je hypotéza rozpadu ptes akustické fonony
kompatibilni s pozorovanim velmi uzkych spektralnich ¢ar (obr. 21a)? Kde lze ve spektru
fonont najit ony frekvence 15 a 7.5 THz? (Nejvétsi hustoty stavil akustickych fononti jsou u
hranic Brillouinovy zony: X a L bod, kde dle Obr. 4b fononové disperze je jejich energeticka
vzdalenost 12.5 a 16.3 THz.)

Nesouhlasim s tim, Ze by méla byt pozorovana nelinearni zavislost na intenzit¢ excitace (str. 62
,,Pokud by byly v tomto mechanismu zahrnuty dva akustické fonony, pfedpokladdme nelinedrni
zavislost na intenzité excitace®) vzhledem k tomu, ze se jedna o rozpad TO (tato zavislost tedy
musi byt stejného fadu jako pro primarné generovany TO fonon). Zéavislost by byla nelinearni
pouze pii ptimé excitaci akustickych fonont laserem.

7. Str 71, dynamika koherentnich fononti detekovana pomoci vicefotonové absorpce. Excitacni
puls vyvolava SRS. Pro¢ ho nevyvola sondovaci puls v jesté vétsi mite, kdyz je téZ polarizovan
v ramanovsky aktivnim sméru (tj. pro¢ nepiepise SRS s novou fazi)?

Pokud by byla pouzita polarizace ve sméru [100], pak by nemohl aktivovat SRS, takto mize.
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