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Report on Ph. D. Thesis - ” Plasmonic nanostructures supporting
frequency conversion in atomic systems” - by Saeid Izadshenas Jahromi

The Thesis has been prepared in the Institute of Physics, Nicolaus Copernicus Uni-
versity in Torun, under the supervision of dr hab. Karolina Stowik.

The Thesis is written in English and is composed of two Chapters, Conclusions,
Bibliography, and an Appendix containing copies of fife papers organised in the
order they have appeared in publications. The Thesis investigates the effect of
plasmonic nanostructures on some selected nonlinear phenomena arising from the
nonlinear light-matter interaction.

The fife papers which copies are attached in the Appendix constitute the main re-
search investigations by the Ph. D. Candidate. Four of the papers have already been
published in good refereed journals and the fifth paper appears in arXiv. Written
statements by the co-authors of the papers and the Candidate explanation of his con-
tribution to the presented research clearly show his major role in the investigations
and the performed calculations.

The research topic taken in the Thesis is the study of the influence of a plasmon
field formed on the surface of a nanostructure on some selected nonlinear processes
occurring in atoms and polar molecules located close to the surface of the nanostruc-
ture. The plasmonic nanostructure works as an antenna which amplifies the incident
and scattered radiation. Surface plasmons are usually generated on metalic surfaces
which work as an antenna enhancing the optical near-field at the surface or inter-
faces of nanostructures. More precisely, the Thesis investigates the application of
plasmonic nanostructures to enhance the interaction of small quantum systems with
electromagnetic field, in particular to enhance the nonlinear processes occurring in
atoms and polar molecules.

Production of plasmonic nanostructures and their application to generate and en-
hance linear and nonlinear optical processes is currently the rapidly developing area
of physics. It should be pointed out that plasmonic nanostructures have found sev-
eral useful applications, e.g. lithography, photonics and medical therapy to fight
with cancels. Hence, the topic taken in the Thesis is interesting and is in the area of
the current great interest of scientists working in different areas of science. From the
information provided the Candidate is a co-author of ten scientific papers, among
which six have been published in international physics journals of good impact fac-
tors and four in conference materials.

The Thesis is organised as follows. The Polish and English abstracts are comprehen-
sively written and clearly explain the concept of the research taken and goals of the
Thesis. Next, the Candidate gives a short explanation of the topic of the research
and the main results obtained and contained in the attached copies of fife Candi-
date’s publications. First Chapter forms an introduction and the second Chapter
contains the Candidate’s brief explanation of his contribution to the Thesis research.
Chapter three contains conclusions followed by Bibliography containing 77 cited pa-
pers and books. Final Chapter of the Thesis is Appendix which contains copies of



fife published scientific papers coauthored by the Candidate. The structure of the
presented Thesis seems to me not well organised. The detailed explanation pre-
sented in the Introduction of the calculations, results and their importance seems to
be enough information to judge the quality of the research presented in the Thesis.
After such detailed explanation there is no need to study the attached papers and
comment on their content, quality and importance.

In the Introduction the Candidate provides a detailed explanation of the properties
of plasmonic nanomaterials, history of the development of the research on those
materials and methods of creation of different plasmonic nanostructures. For the
theoretical investigations taken in the Thesis the Candidate selected as plasmonic
structures multi-layer structures and disks composed of silver, gold and graphene.
In multilayer structures plasmonic resonance can be easily excited, and the selected
noble metals, silver and gold are characterised by small losses and a strong plas-
monic response in the visible and near-infrared regimes. The charge concentration
in graphene can be controlled and adjusted by electrostatic gating. Next, the Candi-
date provides an explanation how the basic property of the plasmonic materials, the
focused and enhanced surface electromagnetic field can lead to a strong interaction
between the plasmonic surface and closely located atoms or polar molecules. The
enhanced interaction results in a significant enhancement of the radiation emitted
by the atoms, in particular, radiation resulting from nonlinear processes occurring
in the atoms and polar molecules. It is also shown how the enhanced density of the
modes of the surface electromagnetic field leads to an enhancement of the damping
rate of the atom, the effect known in the literature as the Purcell effect. The fi-
nal section of the Introduction contains a discussion of the mathematical formalism
used in the study, in particular numerical methods used by the Candidate in the
calculations of the problems.

The results presented in the attached publications present a significant progress in
the study and understanding of the influence of plasmons on the selected nonlinear
phenomena. In particular, the complete analysis are performed of the influence of
the plasmons on the multi-photon absorption. It has been shown that the control
of the plasmonic resonance gives the ability to controlled tunable enhancement of
different multi-photon absorptions. Interesting are results on the enhancement of
the nonlinear processes by plasmons formulated by the integration of silver or gold
rods with graphene surfaces which works as a nano-antenna.

A different topic considered by the Candidate is the influence of plasmons on spon-
taneous emission of atoms and polar molecules. The results obtained show that
location of atoms or polar molecules close to the surface of the plasmonic mate-
rial leads to the enhancement of the spontaneous emission which then results in
an enhanced intensity of the emitted radiation. The investigations focused on the
enhancement of both Raman scattering and coherent anti-Stokes Raman scattering
processes. The interaction with plasmons also leads to a controlled change of the
Rabi frequency which allows to control resonances of the spectrum of the emitted
radiation.

Finally, returning to my critical comment regarding the structure of the Thesis, I
would like to say that in the present form all the information required to judge the
quality and importance of the research presented in the Thesis is contained in the



Introduction which is quite long, 32 pages. Therefore, I don’t see any reason to
read and comment on the research contained in the attached papers. In my opinion
the structure of the Thesis would be much better if the attached papers appears as
separate chapters each followed by a brief introduction explaining in some details
the problem considered. For example, subsections 1.3 and 1.4 could appear as the
brief introductions to those chapters.

In summary, despite of the minor critical comment regarding the structure of the
Thesis I find that the Thesis makes a significant contribution to our knowledge on
the effect of surface plasmons on nonlinear phenomena such as Raman scattering,
two- and multi-photon absorption scatterings. The goals of the Thesis have been
realised and the presented results published in good refereed journals. Therefore, I
recommend the Thesis to be accepted for the award of the Ph. D. degree.

Yours Sincerely,

Professor Zbigniew Ficek
Institute of Physics

The University of Zielona Géra
Zielona Gora, Poland

Emal: z.ficek@if.uz.zgora.pl




Recenzja rozprawy doktorskiej zatytulowanej "Plasmonic
nanostructures supporting frequency conversion in atomic

systems" autorstwa mgr Saeida Izadshenasa Jahromi.

Niniejszq recenzje wykonano w odpowiedzi na prosbe Rady Dyscypliny Nauki Fizyczne UMK w
Toruniu z dn. 18.09.2024 o przygotowanie recenzji rozprawy doktorskiej wraz ze szczegotowym
uzasadnieniem czy rozprawa spetnia warunki okreslone w art. 187 ustawy oraz na podstawie

przepisow ustawy "Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce” z dnia 20 lipca 2018 r.

Rozprawa doktorska mgr Saeida Izadshenasa Jahromi zostata przygotowana w Instytucie Fizyki

Uniwersytetu im Mikotaja Kopernika w Toruniu pod kierunkiem dr hab. Karoliny Stowik.

Rozprawa napisana jest w jezyku angielskim, sktada sie z trzech czesci; obszernego wstepu,
do$é¢ skromnego podsumowania zagadnienn omawianych w dotaczonych publikacjach, wnioskow
konicowych, wykazu bibliograficznego, oraz zatacznika zawierajacego kopie pieciu artykutow
naukowych. Publikacje uporzadkowane sa wedtug kolejnosci ich opublikowania w latach 2022-
2024 i dotycza problemu wptywu ztozonych plazmonicznych nanostruktur na wybrane zjawiska

nieliniowe.

Na zagadnienia przedstawione w rozprawie sktada sie cykl powiazanych tematycznie pieciu
artykulow naukowych, sposréd ktorych cztery zostaty juz opublikowane w bardzo dobrych cza-
sopismach fizycznych, a pozostata umieszczona w systemie arXiv. Oswiadczenia wspotautorow
oraz wyjasnienie Doktoranta o Jego wktadzie do przedstawionych prac wskazuja na wiodacy
udziat Doktoranta zaréwno w opracowaniu koncepcji badan, jak réwniez w przeprowadzeniu

poszczegblnych etapow prac.

W rozprawie podjeto tematyke dotyczaca wplywu silnych powierzchniowych poél elektromag-
netycznych, tzw. plazmonéw powstajacych na powierzchni nanostruktur warstwowych oraz
dyskowych, na wybrane zjawiska nieliniowe w atomach i czasteczkach polarnych (posiada-
jacych staly moment dipolowy) umieszczonych w poblizu powierzchni takiego materiatu, tj.
koherentna jak réwniez niekoherentna spektroskopia Ramana oraz procesy absorpcji dwu- i
wielofotonowej. Scilej mowiac tematyka rozprawy dotyczy wykorzystania powstajacych w
plazmonicznych strukturach zlokalizowanych rezonanséw plazmonéw powierzchniowych do wz-
mocnienia oddzialtywania uktadéw kwantowych z polem elektromagnetycznym, w szczegolnosci

do wzmocnienia nieliniowych zjawisk optycznych.

Tematyka pracy wpisuje sie w obecnie preznie rozwijajaca sie technologie wytwarzania mate-

riatow plazmonicznych oraz z tym zwigzany nurt badan nad zastosowaniem materiatéw plaz-



monicznych do wzmocnienia lub powstania liniowych oraz nieliniowych zjawisk optycznych.
Nalezy podkredli¢, ze materialy plazmoniczne znajdujg zastosowania w wielu dziedzinach nauki,
m.in. w litografii, fotonice czy w terapii leczenia i wykrywania nowotworéw; tak wiec pod-
jety w doktoracie temat jest zaréwno aktualny, jak i bardzo interesujacy. Jak wynika z in-
formacji zawartych w pracy, w chwili jej ztozenie Autor byl wspoétautorem dziesieciu prac
naukowych sposrod ktorych szesé zostato opublikowanych w recenzjowanych czasopismach o

wysokim poziomie, a pozostate w materiatach konferencyjnych.

Polsko- i angielskojezyczne Streszczenie rozprawy napisane zwiezle jest zrozumiate, przejrzyste
i zawiera podstawowe jej tezy. Autor przedstawia cel pracy, uzasadnia znaczenie badan na
roznych konfiguracjach plazmonicznych nanomateriatéw. Nastepnie Autor sygnalizuje tem-
atyke badan oraz kluczowe wyniki zawarte w pieciu publikacjach stanowiacych wlasciwa czesé
pracy. Dwa poczatkowe rozdzialy rozprawy stanowia wstep teoretyczny, zawieraja dosé obsz-
erne omoéwienie wynikow uzyskanych przez Doktoranta oraz o Jego wktadzie do opublikowanych
prac. Kolejny rozdzial to posumowanie i dyskusja otrzymanych wynikéw oraz wykaz bibli-
ograficzny, na ktory sktada sie 77 pozycji: ksiazki oraz artykuty naukowe. W formie zatacznika
dotaczone sa kopie pieciu artykutow naukowych stanowiacych gléwna czesé¢ rozprawy. 7 tej
perspektywy struktura rozprawy doktorskiej wydaje sie¢ niezbyt logiczna, wyczerpujace wy-
jasnienie we wstepie wynikow zawartych w dotaczonych artykutach nie wskazuje na koniecznosé
przeprowadzenia szczegdtowej analizy zagadnien rozwazanych w tych pracach i przedstawienia

ich oceny.

We wstepie, ktory stanowi teoretyczny opis zagadnien ujetych w rozprawie Autor przedstawit
zagadnienie fizycznych wtasno$ci materiatow plazmonicznych, zarys historyczny rozwoju badan
nad wytwarzaniem réznego rodzaju materialéw plazmonicznych oraz ich wtasnosciach. W
plazmonice stosuje si¢ réznego rodzaju materiaty przwodzace oraz dielektryki. Do swoich
teoretycznych badan Autor wybral struktury warstwowe, w ktérych plazmony tatwo ulegaja
wzbudzeniu, oraz typowe materialy stosowane do tego celu, srebro, zloto oraz grafen. Ponadto,
materialy te charakteryzuja sie najnizszymi stratami w zakresie $wiatta widzialnego i podcz-
erwieni. Nastepnie Autor przechodzi do opisu w jaki sposoéb podstawowa wlasnosé materiatow
plazmonicznych, tj. zwiekszona gesto$¢ modéw powierzchniowego pola elektromagnetycznego
powoduje wzmocnienie oddzialywania wielopoziomowych atoméw oraz czasteczek polarnych
z polem elektromagnetycznym, co w konsekwencji prowadzi do znacznego wzmocnienia emi-
towanego promieniowania, a zwlaszcza promieniowania wynikajacego z obecnosci procesow
nieliniowych. Pokazuje réwniez jak zwiekszona gesto$é modoéw powierzchniowego pola elek-
tromagnetycznego materiatu plazmonicznego powoduje wzrost wspotczynnika thumienia stanu
wzbudzonego atomu w poréwnaniu do wartosci wspotczynnika w nieobecnosci nanostruktury,
zjawisko znane w literaturze jako efekt Purcella. Rozdzial zamyka zwiezte omoéwienie dostep-

nych w literaturze metod obliczeniowych, zwlaszcza metod numerycznych, ktore zostaly zas-



tosowane przez Autora do rozwigzywania rozwazanych zagadnien.

Powstrzymam sie od szczegétowego omawiania zawartosci poszczegdlnych artykutow gdyz ob-
szerne streszczenie tego co jest w nich zawarte oraz znaczenie otrzymanych wynikéow Autor
przedstawil we wstepie do rozprawy. Mozna na pewno stwierdzi¢, ze w catosci prace te stanowia
kompletng analize wptywu plazmonéw na wybrane zjawiska nieliniowe. Mianowicie, badany jest
wplyw plazmonéw na zjawiska dwu- jak réwniez wielo-fotonowe oraz ich wtasnosci. Zademon-
strowano zalete stosowania grafenu w plazmonice polegajacej na mozliwosci dostrojenia whas-
noéci plazmonéw grafenowych do kontroli czestotliwosci rezonansowych poprzez zastosowanie
bramek napieciowych. Pokazano jak ta zdolno$¢ pozwala na strojenie wzmocnienia procesow
wielofotonowych. Rozwazane sa réwniez inne struktury warstwowe, np. metal-izolator-metal,
ktora to struktura charakteryzuje sie mozliwoscia przestrajania rezonanséw, co pozwala na wz-
mocnienie sygnatu detekeji wybranych wartosci przesunie¢ Ramana w czasteczkach polarnych.
Interesujace sa wyniki badan wplywu na zjawiska nieliniowe warstw plazmonicznych otrzy-

manych przez integracje pretéow srebrnych i ztotych z warstwami grafenu, tzw. nanoanten.

Odrebnga tematyka rozwazang w dotaczonych artykutach jest wpltyw plazmonéw na emisje spon-
taniczng atomow oraz czasteczek polarnych. Pokazano, ze umieszczenie atomoéow lub czasteczek
blisko powierzchni materiatu plazmonicznego prowadzi do wzmocnienie emisji spontanicznej co
w konsekwencji prowadzi do wzmocnienia natezenia linii emisyjnych, w szczegélnosci wzmocnie-
nie rozpraszania Ramana. Prowadzi to réwniez do zmiany czestosci emitowanego promieniowa-
nia poprzez przeskalowanie czestosci Rabiego. Pozwala to na kontrolowanie rezonanséow w

rozktadzie spektralnym emitowanego promieniowania.

Na zakoniczenie chciatbym powrdci¢é do komentarza odnosnie struktury rozprawy doktorskiej.
W przedstawionej formie czytanie rozprawy doktorskiej wtasciwie mozna zakonczy¢ na wstepie.
Jak wspomniatem powyzej, wstep jest bardzo obszerny, 32 strony, zawiera zaréwno opis zagad-
nienn ujetych w rozprawie jak réwniez dos¢ dokladny opis tematyki zawartej w poszczegol-
nych dotaczonych publikacjach, zawiera wyjasnienie w jaki sposob zostaly przeprowadzone
obliczenia oraz przedstawione sa wyniki tych obliczen i ich znaczenie. W ten sposob nie widze
potrzeby przeprowadzenia szczegdlowej analizy jakosci i wartosci wynikéw dotaczonych pub-
likacji. Moim zdaniem struktura rozprawy doktorskiej bytaby bardziej logiczna gdyby dotaczone
prace stanowily oddzielne rozdziaty rozprawy poprzedzone krotkimi wstepami przedstawiaja-
cymi w sposob zwiezty ich zawartosci. Przyktadowo, podrozdziaty 1.3 oraz 1.4 mogltyby $miato

stanowi¢ wstepy do tych rozdziatow.

Mimo krytycznego komentarza odnosnie sposobu prezentacji pozytywnie oceniam wartosé przed-
stawionej rozprawy doktorskiej. Stwierdzam, ze cel zalozony we wstepie rozprawy zostal zreal-

izowany. Pokazano w jaki sposoéb i do jakiego stopnia wielowarstwowe nanostruktury wzmac-



niaja oddziatywanie atoméw oraz molekutl z polem elektromagnetycznym. Praca dostarcza in-
formacji w jaki sposéb roznego typu materialy plazmoniczne wptywaja na nieliniows dynamike
uktadow fizycznych. Uwazam, ze recenzowana rozprawa spetnia ustawowe i zwyczajowe wyma-
gania stawiane dysertacjom na stopieri doktora. Przedstawione wyniki zostaty opublikowane w
bardzo dobrych czasopismach. Dlatego z pelnym przekonaniem wnioskuje o dopuszczenie mgr

Saeida Izadshenasa Jahromi do dalszych etapow przewodu doktorskiego.
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