Dr hab. Krystyna Kolwas Warszawa, 18 kwietnia 2012
Oddziat Promieniowania i Spektroskopii
Instytut Fizyki Polskiej Akademii Nauk

Recenzja rozprawy doktorskiej Pani mgr. Agaty Roszkiewicz,
zatytulowanej ,,Generacja plazmonow polarytonéw powierzchniowych na strukturach
periodycznych”.

Przedstawiona mi do recenzji rozprawa doktorska Pani mgr. Agaty Roszkiewicz powstata pod
kierownictwem naukowym Pana Profesora dr hab. Wojciecha Nasalskiego z Zaktadu Teorii O$rodkoéw
Ciaglych Instytutu Problemow Techniki w Zespole Badawczym Nanofotoniki.

Praca sktada si¢ z dziewigciu rozdziatow, ktore zostaty poprzedzone spisem tresci, streszczeniem i
lista akroniméw. Prace zamyka rozdzial wymieniajacy elementy wkladu oryginalnego, obszerna
bibliografig sktadajaca si¢ z ponad 130 referencji oraz spisu rysunkow.

Praca poswiecona jest numerycznej analizie zagadnienia generacji plazmonéw powierzchniowych na
periodycznej dwuwarstwowej strukturze z asymetryczno$cia utworzona przez dwie wzajemnie
przesunigte siatki dyfrakcyjne z wypetieniem dielektrycznym, oraz analizie modoéw czastkowych
struktury jednowymiarowej skladajacej si¢ z warstwy metalu z nalozona jednowymiarowa siatka
metalowa. Pierwsza z analizowanych struktur optymalizowana jest w celu uzyskania mozliwosci
manipulacji kierunkiem propagacji energii w wyniku modyfikacji tylko jednego parametru struktury.
Symulacje numeryczne bazuja na metodzie RCWA (Scista Metoda Fal Sprzezonych). Opracowany na
jej podstawie kod numeryczny pozwala na wszechstronna symulacje zachowania pola
elektromagnetycznego sprzg¢zonego z wielowarstwowa struktura periodyczna 0 dowolnym profilu z
mozliwos$cia uwzglednienia warstw jednorodnych.

Przedstawiona w rozprawie analiza numeryczna stowarzyszona jest z wnikliwa interpretacja fizyczna
dziatania rozpatrywanych struktur w oparciu relacje dyspersji. Interpretacja ta bazuje na (zdawatoby
sie) dobrze znanych, znacznie prostszych relacjach dyspersji dla struktur elementarnych takich jak
ptaska powierzchnia styku metal-dielektryk czy cienka, jednorodna warstwa metalu w otoczeniu
dielektrycznym. Ta czg$¢ pracy (Rozdzial Podstawy teoretyczne) stanowi podstawe dla wprowadzenia
pojec i termindéw fizycznych uzytych w analizie wiasciwos$ci bardziej ztozonych struktur rozwazanych
w rozprawie. W szczegolnosci bardzo starannie omowione sa przyczyny fizyczne mozliwych zmian
kierunku propagacji energii w tych strukturach w warunkach sprz¢zenia z polem
elektromagnetycznym.

Praca napisana jest z duzym rozmachem z wnikliwym wykorzystaniem zroédet w klarownej
polszczyznie sprzyjajacej lekturze rozprawy, ktéra dotyczy pojeciowo trudnych, najbardziej
zaawansowanych probleméw wspoétczesnej nanofotoniki. Jej zawarto$¢ stanowi réwniez obszerny
zbior wspotczesnej wiedzy na temat fizyki procesow zachodzacych w strukturach plazmonicznych.

W obszernym materiale wprowadzajacym w tematyke plazmonowa (Rozdziat 1 i 4) w jej czeSci
poswieconej historii, ktory rozpoczyna si¢ od zastosowan nanoczastek metali szlachetnych, pominigto
wzmiankg¢ o pracach Faradaya (pierwsze regularne prace badawcze nad koloidami nanoczastek ztota).
Pominigto réwniez wzmiankg 0 przetomowej teorii Mie, ktora od ponad stu lat jest najbardziej
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podstawowym narzedziem opisu rozpraszania i absorpcji $wiatta padajacego na czasteczke sferyczna o
dowolnym rozmiarze.

Modelowanie struktur plazmonicznych jest niezwykle wrazliwe na wybor funkcji dielektrycznej
opisujacej wlasciwosci optyczne metalu. Autorka stosuje funkcje dielektryczna Drudego-Lorentza w
formie, ktora uwzglednia zderzenia elektronéw swobodnych (réwnanie (4.14)), badZ zaniedbuje ten
proces. Zaniedbanie relaksacji elektronow swobodnych sprawia, ze zespolona funkcja dielektryczna
staje si¢ rzeczywista. Fakt ten ma drastyczny wplyw na modelowanie zjawiska plazmonow
powierzchniowych poczynajac od najprostszych sytuacji, takich jak ptaska granica metal-dielektryk,
przedstawionych w Rozdziale 4.5.

W przypadku, gdy modelowanie odbywa si¢ z uzyciem rzeczywistej funkcji dielektrycznej (idealny
metal drudowski), pojecie lokalizacji plazmonu przy powierzchni struktury, okreslenie drogi
propagacji i glebokosci wnikania plazmonu powierzchniowego nie nastreczaja problemow
pojeciowych i sa jednoznacznie okreslone przez sktadowa styczna ki i sktadowe normalne do
interfejsu k.°, k," wektora falowego, przy czym wielkosci te sa tu wielko$ciami rzeczywistymi.
Sytuacja staje si¢ bardziej skomplikowana rachunkowo, a przede wszystkim pojeciowo, w przypadku
rzeczywistych metali, gdy funkcja dielektryczna metalu jest zespolona. Wowczas wszystkie sktadowe
wektorow falowych ky i skladowych normalnych do interfejsu k%, k," sa liczbami zespolonymi i
znaczenie plazmonu jako fali zlokalizowanej na powierzchni metal-dielektryk i propagujacej si¢
wzdtuz tej powierzchni gubi swoj sens. Dyskusja tej sytuacji fizycznej budzi niedosyt w wielu
miejscach pracy. Jest tak np. w podrozdziale ,,.Dtugos¢ drogi propagacji” (str.25), gdzie Autorka
przytacza definicj¢ tej wielkosci. Jesli dlugo$¢ drogi propagacji, zdefiniowana jako wielko$¢
proporcjonalna do odwrotnosci czg$ci rzeczywistej skladowej roéwnoleglej wektora falowego
Rek,=Rekspp. ma poprawny sens fizyczny, mozna si¢ spodziewac, ze, glebokos$¢ wnikania fali
plazmonowej zaréwno w dielektryk jak i w metal tez sa dobrze zdefiniowane, zgodnie z interpretacja
plazmonu powierzchniowego przedstawiona na Rysunku 4.2. Jednak zamiast dyskusji tej wielko$ci w
podrozdziale ,,Glgboko$¢ wnikania” (str.26), pojawia si¢ tekst negujacy istnienie plazmondw na
gladkiej powierzchni, co stanowi Sprzeczno$¢ z poprzednimi rozwazaniami. W rozprawie
przeprowadzano jedynie niepelna, werbalna dyskusje plazmondéw powierzchniowych w przypadku
rzeczywistych metali (str.25), co sprawia, ze dyskusja miejscami jest niejasna. Na przyktad nie
wiadomo, co Autorka rozumie przez ,,maksymalny wektor falowy” kspp, (wyrazenie (4.25)) dla
czestosci mspp, ktora nie zostala zdefiniowana..

Brak definicji wielkosci k, ktore pojawia sie po raz pierwszy w rownaniu (4.20), powoduje Ze
wielkosci k. i k. (réwnania (4.21)) sa rowniez niezdefiniowane. W tekscie brak jest jawnego
zwiazku liczby falowej plazmonu powierzchniowego kssp z sktadowa wektora falowego wzdhuz
interfejsu k, (wielko$¢ pominieta w dyskusji fali plazmonowej). Brak jest tez wyrazen wiazacych
sktadowe k,® i k," z czesto$cia pola @ analogicznych do réwnania (4.24), cho¢ bytyby one wazne ze
wzgledu na wielko$¢ drogi wnikania plazmonu w dielektryk i metal. Ponadto, réwnanie (4.24)
wprowadzajace podstawowa dla prowadzonych rozwazan wielko$¢ Kspp nie wynika z réwnan (4.23) i
(4.21) jak pisze Autorka, gdyz wielkos¢ taka w tych rownaniach nie wystgpuje.

Wiele ze sformutowanych powyzej uwag bierze si¢ z faktu, ze Autorka pracy w czgsci poswigconej
podstawom teoretycznym oparta si¢ gldwnie na jednej pracy przegladowej (Zayats et al., 2005).
Odbito si¢ to rowniez na niektorych definicjach zacytowanych w rozprawie, cho¢ przeglad tych
autorow nie wyznacza jednoznacznego kanonu pojgciowego i nazewnictwa Stosowanego w bardzo
szerokiej dziedzinie, jaka jest fizyka plazmonow powierzchniowych. Dotyczy to na przyktad
stwierdzenia, ze plazmony powierzchniowe sa granicznym przypadkiem plazmonéw polarytonow
powierzchniowych, gdy w rozwiazaniach roéwnan Maxwella zaniedbuje si¢ retardacje. Takie
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okreslenie plazmonow powierzchniowych nie znajduje potwierdzenia w literaturze przedmiotu
wlaczajac to recenzowana rozprawe. Wielu z autorow stosuje nazwa ,,plazmony powierzchniowe”
majac na mysli fale elektromagnetyczne czy tez oscylacje kolektywne tadunkow, ktére moga by¢ (lub
sa) indukowane na powierzchni granicznej metal-dielektryk. Praktyka ta ma miejsce rowniez w
pracach cytowanych w rozprawie (np. (Stelle et al., 2003)) jak i w samej rozprawie.

Jak sadzg, angielski termin surface plasmon polariton zgrabniej byloby uzywa¢ w tlumaczeniu
plazmonowy polaryton powierzchniowy, a nie plazmon polaryton powierzchniowy, termin uzywany w
recenzowanej pracy.

W czeéci rozprawy poswigconej modom struktury dielektryk-metal-dielektryk (str.66) dyskusja
rozszczepienia pozioméw na mod o nizszej i wyzszej czestotliwosci jest mato klarowny. Pojawiajace
si¢ w tym rozdziale terminy ,,rozszczepienie poziomow” oraz ,,przerwa energetyczna” w konteksScie
dotychczasowego modelowania jest stabo uzasadniony. Uzasadnienie stosowalnosci poje¢ znanych z
opisu krysztatow fotonicznych pojawia si¢ w rozprawie dopiero od jej koniec (Rozdziat 8) i jest
przedstawione klarownie i wyczerpujaco. Pojawienie si¢ dwoch réwnan (7.4) w miejsce rownania
dyspersji (7.3) dla struktury dielektryk-metal-dielektryk nie zostalo dostatecznie uzasadnione, a
odsytacz do referencji (Zayats et al., 2005) sprawy nie wyjasnia.

Analiza modow struktury warstwowej dielektryk-metal-dielektryk przedstawiona w Rozdziale 7.1 jest
klarowna i nie budzi zastrzezen tak dlugo, jak dotyczy idealnego (bezstratnego) modelu metalu
opisywanego rzeczywista funkcja dielektryczna. Pojawienie si¢ W modelowaniu urojonej czesci liczby
falowej i jego skutki zaburza klarownos¢ i kompletnos¢ dyskusji, podobnie jak to miato miejsce w
Rozdziale 4 ,,Podstawy teoretyczne”. W szczegdlnosci niejasna jest dyskusja urojonej czgsci liczby
falowej modu o wyzszej i nizszej energii.

Ponizej zamieszczam spis niektorych zauwazonych niescistosci i niezrecznosci, ktore pojawiaja sie w
tekscie pracy. Nie rzutuja one jednak w najmniejszym stopniu na wartos¢ oryginalnych wynikow
przedstawione w pracy.

Str.7.  ,Nanoczastki metali, ...., wykazuja silna absorpcj¢ w zakresie widzialnym i ultrafiolecie...” — jest to
prawda jedynie dla nanoczastek najmniejszych, o rozmiarach duzo mniejszych od dhugosci fali wzbudzajacej.
Wraz ze wzrostem rozmiar6w nanoczastek ich wlasciwosci absorpcyjne zanikaja na rzecz rosnacych zdolnosci
rozpraszajacych w mechanizmie plazmonowym. To wlasnie silne rozpraszanie na czgstosciach rezonansoéw
plazmonowych sprawia, ze materiaty zawierajace nanoczastki metalowe posiadaja spektakularne whasciwosci
barwne (przyktad: czara Likurga) rozniace je od szkiet barwionych, ktorych wiasno$ci optyczne ( w transmisji
czy odbiciu) zwiazane sa z selektywna absorpcja $wiatla.

Str.17. W ,,makroskopowym” zapisie rownan Maxwella (4.1-4.4), symbole J (rownanie (4.2)) i p 0znaczaja
odpowiednio gesto$¢ pradu i gestos¢ tadunkow niezwiqzanych, podczas gdy w dalszych rozwazaniach punktem
wyjscia sa rownania opisujace sytuacje, w ktorej obie te wielko$ci sa rowne zero.

Str.24.  Zamiast: ,Relacja dyspersji plazmonu powierzchniowego na granicy metalu z dielektrykiem jest
nietrywialnym rozwiqzaniem powyzszych zalezno$ci...” powinno by¢: ... jest warunkiem istnienia
nietrywialnego rozwiqzania powyzszych rownan...”.

Str.25. Fakt, ze krzywa dyspersji przecina lini¢ $wiatta wynika z faktu, ze funkcja dielektryczna metalu, ktora
zostata wprowadzona do opisu jako jego zewngtrzny parametr jest zespolona, a nie ze jej zespolono$¢ wynika
przecinania tych krzywych.

Str.42. ,...elementy siatki maja wymiary o wiele mniejsze od pola padajacego...” — niefortunna sktadnia.
Str. 68. ,» ...nastgpuje zwigkszenie wektora falowego o wspotczynnik zatamania osrodka.” — blgdne
sformutowanie.



Str. 70.  ,,...tylko taka konfiguracja zapewnia przestrzenne ograniczenie elektronéw w nanodrucie.” W
nanodrucie elektrony sa ograniczone przestrzennie do wymiaréw nanodruta niezaleznie od konfiguracji
oswietlenia.

Analiza relacji dyspersji dotyczy sytuacji w nieobecno$ci zewngtrznego pola EM fali o$wietlajacej strukture. W
tym kontekscie analizowane mody plazmonowe stanowia mody wiasne struktury, o ktorych nalezatoby pisaé, ze
moga byé wzbudzone (przy odpowiednich parametrach wzbudzenia), a nie sq wzbudzane (co si¢ zdarzylo w
kilku miejscach pracy).

Mimo sformulowanych wyzej uwag uwazam, ze recenzowana rozprawa zdaje sprawe z glgbokiej
wiedzy Autorki rozprawy na temat zjawisk plazmonéw powierzchniowych oraz fizyki procesow
generowanych w  rozpatrywanych strukturach w  wyniku z oddziatywania z polem
elektromagnetycznym. W czgsci stanowiacej wklad wiasny, mgr. Roszkiewicz potrafita bardzo
przejrzyscie okresli¢ cele poszczegdlnych etapow pracy, opisaé tlo fizyczne zjawisk i uzyta metode
rozwigzania problemu jak 1 nakre$li¢ interpretacje¢ fizyczna wynikow zlozonych symulacji
numerycznych, ktore stanowia wartosciowy wklad w dynamicznie rozwijajaca si¢ dziedzing
plazmoniki w nieobecnosci zewnetrznego pola EM fali $wietlnej padajacej na nanostrukture
(pochodzacego z odleglych zrodet).

Podsumowujac, chciatabym podkresli¢, ze rozprawa doktorska mgr. Roszkiewicz prezentuje bardzo
wysoki poziom merytoryczny. Przedstawione powyzej uwagi Krytyczne przytoczone z obowiazku
recenzenckiego nie umniejszaja tej wysokiej oceny. Rozprawa mgr. Agaty Roszkiewicz w petni
spetnia (a nawet przekracza) wymagania stawiane rozprawom doktorskim. Wnosz¢ 0 dopuszczenie
pani mgr. Agaty Roszkiewicz do dalszych etapow przewodu doktorskiego.

Krystyna Kolwas



