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Posudek disertac¢ni prace

Advanced spectroscopic characterization of quantum dot ensembles
doktoranda Michaela Gerebena

Pan Greben se ve své praci vénuje optické charakterizaci polovodi¢ovych kvantovych tecek (KT)
pomoci pokrocilych spektroskopickych technik. Polovodi¢ové kvantové tecky jsou Vv poslednich
letech v centru pozornosti vyzkumu v oblasti nanotechnologii a pokrocilych materiala diky svym
mimofadnym optickym vlastnostem, jez jsou disledkem kvantového rozmérového jevu. Tento jev
zpusobuje u KT mnohonasobné zvyseni schopnosti pohlcovat a vyzatovat svételnou energii, a navic
dovoluje plynule ménit energii (barvu) pohlcovaného a vyzarovaného svétla pouhou zménou
velikosti samotné KT. Tyto vlastnosti vedou ke zvySenému zajmu o praktické aplikace KT, kde se na
jedné stran¢ jedna o optoelektronicka zatizeni jako jsou velkoplo$né obrazovky nebo sluneéni ¢lanky,
na druhé strané 0 pouziti v zakladnim biologickém vyzkumu jako fluorescen¢ni znacky. Monohé
V soucasnosti pouzivané KT vsak obsahuji toxické prvky jako Cd nebo Pb, a velké usili je vénovano
hledani adekvatnich netoxickych nahrad. Jak u slune¢nich ¢lankd tak u biologickych znadek jsou
dilezité materialy, které pohlcuji a vyzaruji svétlo v Cervené a blizké infracervené spektralni oblasti,
a prace pana Grebena se soustied’'uje pravé na takovy druh materiala. Jako takové je tedy téma prace
mimofadné aktudlni, a Ize predpokladat, ze jeji vysledky upoutaji pozornost védcti pracujicich
v tomto oboru.

Prace samotna je rozdélena do Sesti kapitol, pfi¢emz nové fyzikalni poznatky vzeslé z vysledka
autorova vyzkumu jsou pfedmétem kapitol 4 a 5. Prace je doplnéna o kopie 10 odbornych ¢lankd
poptipad¢ rukopisi, ve kterych byla velkd ¢ast vyzkumu publikovana. V kapitole 4 (pon€kud
netradi¢né nazvané ,, Treatment of experimental data“) se autor vénuje zejména metodologii porocilé
optické spektroskopie a popisuje detailné techniky méfeni kvantového vytézku, Casové rozliSené
fotoluminiscence, a ureni absorpéniho prufezu. Za tGc¢elem ur€eni absorpéniho prifezu je Vv préci
prezentovana ptivodni metoda fotoluminiscen¢ni modulace zalozena na méfeni nastupu a dohasinani
fotoluminiscence v zavislosti na intenzit¢ budiciho zéafeni. Autor navic prezentuje originalni
analytickou metodu, ktera umoznuje pfifadit kinetick¢é parametry dohasinani fotoluminiscence
jednotlivym frakcim velikosti KT, a to na zakladé méfeni dohasinani nehomogenniho souboru KT o
ruznych velikostech. Kapitola 5 je vénovana zejména prezentaci vysledka ziskanych na KT nékolika
materialt, a to koloidnich KT PbS a Si v roztocich a koloidnich KT Si ve formé jedno- a vice
vrstevnych matric. U PbS autor prezentuje detailni studium kvantového vytézku v zavislosti na
nékolika externich parametrech jako jsou koncentrace roztoku, energie excitacniho zafeni, energie
vyzéateného svétla, a stafi vzorku. Jednotlivd méfeni sama osobé potvrzuji platné teorie
fotoluminiscen¢nich vlastnosti KT, a celkovy souhrn role jednotlivych parametrii spolu
s porovnanim vysledkd z ostatnich publikovanych praci jinych autort poskytuje cenny piehled
zavislosti jednotlivych fotofyzikalnich parametri na velikosti zakédzaného pasu u KT tohoto
materialu. Podstatna Cast prace je nadale vénovana studiu KT Si a porovnani vlastnosti téchto KT
Vv roztocich a v pevnych matricich. Autor argumentuje, Ze v koloidnich suspenzich existuji velikostni
frakce s 100% uc¢innosti zafivé rekombinace, a vyuziva tento vysledek k ureni kvantové Géinnosti a
frakce temnych KT ve vrstevnych pevnych matricich.

Prace je celkové dobfe zpracovana a o kvalité ziskanych vysledki svéd¢i i ptipojené publikace
v ptednich ¢asopisech z oboru aplikované fyziky. Nasleduje n€kolik detailnich komentaid a otazek
ke konkrétnim problémtim feSenym v praci:

1. V metodologické ¢asti autor podava ptehled nékolika metod analyzy dohasinani luminiscence a
piidava jednu svoji originalni. V této ¢asti by bylo uzite¢né, kdyby byly tyto metody diskutovany



ne pouze jako matematické modely, ale i v souvislosti s jejich fyzikalnim vyznamem pro rizné
pozorovane jevy.

2. Pii méfeni kvantového vytézku a dalsich vlastnosti KT PbS autor pozoruje zavislosti vysledkt na
koncentraci vzorku a vysvétluje pozorované jevy desorbei povrchovych liganda, kterymi jsou KT
pasivovany, pfi nizkych koncentracich. Tato hypotéza byla pfedstavena jinymi autory diivéjSich
praci a autor zde podporuje tuto hypotézu méfenim roztoku s vyssi koncetraci piidanych volnych
ligandd. Autor nicméné neuvazuje jind mozna vysvétleni pozorovanych jevii — pfi takto vysokych
koncetracich KT ve vzorku miuZe dochazet (a pravdépodobné dochazi) k agregaci mezi
jednotlivymi KT, a i kdyz se nemusi jednat o vytvofeni super-miizek KT, vysledkem agregace
mohou byt fyzikalni a chemické interakce, které podstatné zméni fotofyzikéalni vlastnosti
systému.

3. Pii analyze kinetiky fotoluminiscence koloidnich Si KT v roztoku autor pozoruje, Ze pro urcitou
velikost KT se koeficient B ziskany z fitovani experimentalnich vysledka blizi hodnoté 1, coz
znamena, ze dohasinani luminiscence KT o této velikosti je monoexponencialni. Obecné
monoexonencialni dohasinani odpovida situaci, kdy vSechny ¢astice v souboru dohasinaji se
stejnou rychlostni konstantou zafivych a také se stejnou konstantou nezatfivych piechodu.
Nicméné autor tento vysledek interpretuje tak, ze konstantu nezativych ptechodl povazuje za
nulovou a pro tuto velikost KT predpoklada 100% tc¢innost zativého prechodu. Tato argumentace
vyzaduje siln€j$i zdivodnéni, 1 proto, Ze autor poté pouziva tento vysledek jako dulezity
parametr pro odhadnuti “vnitini“ kvantové ucinnosti a velikosti frakce temnych KT Si ve
vrstevnatych matricich. Idedlni by bylo piimé potvrzeni této hypotézy na velikostné
monodisperznich vzorcich oddélenych napt. centrifugaci.

4. U vrstevnatych vzorkii KT autor pozoruje, Ze spole¢né se zmenSenim vzdalenosti mezi vrstvami
z 2 nm na 1 nm dochazi dochazi k poklesu absorpéniho prifezu (1.6 krat). Tento jev je vysvétlen
zvySenou migraci excitonu (pfenosem energie) u vzorku s mensi vzdalenosti, vedouci ke
zkraceni doby dohasinani luminiscence a zvySeni absorpéniho prufezu. Tato diskuse by mohla
byt rozvedena kvantitativngji, jednak odhadem zmény ucinnosti pfenosu energie pro danou
zménu vzdalenosti (pfi danych spektralnich vlastnostech), jednak diskusi ucinku intenzity
excitace a saturace na navrhovany mechanismus.

5. Obecnd poznamka: rozlisovani ,,vnéjsiho* kvantového vytézku a ,,vnitini“ kvantové ucinnosti je
pro nékoho, kdo v této oblasti nepracuje, trochu matouci. Vzhledem Kk existujici distribuci
jednotlivych parametri ovliviiujicich kvatovou ucinnost je toto rozdéleni ponékud umélé a
nejdislednéjsi by pravdépodobné bylo definovat tento parametr pro kazdou jednotlivou KT
zvlast — zména oproti vakuovym hodnotam a vlivy prostifedi na procesy zatrivych a nezatfivych
pfechodll jsou jevy obecné znamé, na druhou stranu i pro jednotlivou KT je zafivy proces
dynamicky jev v tom smyslu, ze rychlostni konstanty zativych a pfedevs§im nezafivych prechodt
se vcase méni (coz vede ke znamému jevu fotoluminiscenéniho blikani). I takova
,,vnitini*“ kvantova u¢innost by pak byla funkci ¢asu. Dostaujici feSeni by mohlo byt ur¢eni
,vnéjsiho* kvantového vytézku a frakce tmavych KT (pifestoze i rozdéleni KT na zafivé a tmavé
muze zaviset na u¢innosti detekce aparatury).

Zaveérem lze shrnout, Ze predloZena disertacni prace pana Michaela Grebena se zabyva feSenim

aktualniho védeckého tématu, obsahuje fadu novych fyzikdlnich poznatk, je kvalitn¢ zpracovana a

jako takova plné prokazuje piedpoklady autora k samostatné tvotivé praci.
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