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Recenzja pracy doktorskiej Pani mgr Zuzanny Ogorzalek-Sory, zatytulowanej
,,Magnetotransport properties of the MBE-grown transition-metal compounds”

WSTEP

Praca doktorska Pani mgr Zuzanny Ogorzatek-Sory, zatytulowana ,,Magnetotransport properties
of the MBE-grown transition-metal compounds” wykonana zostata w Instytucie Fizyki
Do$wiadczalnej Wydziatu Fizyki Uniwersytetu Warszawskiego pod kierunkiem Pani profesor UW, dr
hab. Marty Gryglas-Borysiewicz. Rozprawa skupia si¢ na badaniach zjawisk magnetotransportu w
cienkich warstwach zwigzkéw metali przejsciowych wytwarzanych metodg epitaksji z wigzki molekularnej
(MBE). Badania po§wigcone sg trzem zwigzkom znanym ze swoich wlasnosci topologicznych - MoTe;,
NiTe; oraz TaAs, reprezentujgcym odpowiednio - dwuchalkogenki (TMD) i pniktogenki (TMP) metali
przejsciowych. Prace na materiatami topologicznymi majg kluczowe znaczenie zaréwo z punktu widzenia
zrozumienia zjawisk kwantowych i topologicznych w tych ukfadach, jak réwniez ich potencjalych
zastosowan w elektronice i spintronice. W szerszym kontekscie rozprawa wpisuje si¢ w dynamicznie
rozwijajacg si¢ dziedzing badari nad materiatami dwuwymiarowymi (2D), ktére w ostatnich latach
zrewolucjonizowaly fizyke materii skondensowanej, ukazujgc w jaki sposéb ograniczenie wymiarowosci,
tamanie symetrii czy sprzezenie migdzywarstwowe moze prowadzi¢ do pojawiania si¢ nowych,
nietrywialnych wiasciwosci materii. TDM i TMP odgrywaja tu istotng rolg, oferujac uktady
dwuwymiarowe o szerokim zakresie wiasciwosci od potprzewodnikowych, po metaliczne i bardziej
egzotyczne, jak topologicznie, gdzie wystgpowanie kwazi-czastek relatywistycznych, takich jak fermiony
Diraca czy Weyla moze prowadzi¢ do nietypowych zjawisk, jak np. gigantyczny czy ujemny magnetoopor,
anomalny efekt Halla, czy transport kwantowy z udziatem chronionych stanéw powierzchniowych. W tym
kontekécie, podjeta w rozprawie tematyka epitaksji warstw materialow topologicznych i
systematyczne pomiary takich ukladéw majj kluczowe znaczenie zaréwno dla pogl¢bienia wiedzy o
zjawiskach kwantowych w tych materiatach, jak i ich zastosowarn w nowych typach urzadzen.

TRESC ROZPRAWY

Od strony formalnej, praca napisana jest w jezyku angielskim i sklada si¢ kolejno ze strony
tytutowej, Podzigkowan, Streszczenia (w jgzyku angielskim i polskim), Komentarza na temat wktadu
wspotpracownikéw do omawianych badafi, Spisu Tresci, a takze Listy Skrotéw stosowanych w
rozprawie. W rozdziatach 1-8, ktére oméwione sg doktadniej ponizej znajduje si¢ zasadnicza czgs¢
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rozprawy. Dalej - w koncowych rozdziatach - znajduje si¢ Podsumowanie, Dorobek Naukowy
doktorantki, a takze Aneksy A-F, zawierajace informacje uzupelniajace, dotyczace materiatow MoTe;,
NiTe; i TaAs, jak réwniez dodatkowe szczeg6ly na temat przygotowania prébek, pomiaréw i
ciekawych wynikow, ktére nie znalazty si¢ w zasadniczej czgsci pracy. Rozprawg zamyka obszerna
Bibliografia, zawierajaca 285 odnosnikow literaturowych.

Rozdzial 1 stanowi wprowadzenie do podstaw naukowych, motywacji oraz celow badawczych,
osadzonych w kontekscie dynamicznie rozwijajacej si¢ dziedziny materiatéw 2D. Znajduje si¢ tu
zaréwno rys historyczny, jak i najnowsze osiggnigcia w tej dziedzinie, poczawszy od badan nad
grafenem, poprzez poszukiwania nowych klas materiatow warstwowych. Materiaty 2D, dzigki
réznorodnosci faz, oferuja szerokie spektrum wiasciwosci - od potprzewodnikowych, poprzez
metaliczne, az po topologiczne — otwierajac drogg do wytwarzania i zastosowar tzw. heterostruktur
van der Waals’a. Rozdzial omawia takze teoretyczne podstawy materiatéw topologicznych, takich jak
izolatory topologiczne czy pétmetale Diraca i Weyla, gdzie nietrywialna topologia pasmowa, symetrig
chronione przecigcia pasm energetycznych oraz powstawanie egzotycznych kwazi-czastek prowadzi
do unikalnych zachowan jak pojawianie si¢ chronionych stanéw powierzchniowych czy anomalne
zjawiska magnetotransportowe. Doktorantka podkresla tu jednoczesnie fakt, ze kwantowe efekty
topologiczne sg czgsto bardzo subtelne i w probkach o nizszej jakosci tatwo mogg zostac ukryte lub
ulega¢é calkowitemu zniszczeniu. Dlatego przy opisie kladzie duzy nacisk na koniecznos¢
otrzymywania probek o wysokiej jakosci, z precyzyjnie kontrolowang stechiometrig, typem i iloscig
defektow, a takze odpowiednig koncetracjg nosnikéw i poziomem Fermiego. Z tego punktu widzenia
opisane s3 dalej metody otrzymywania takich materiatéw, w tym powszechnie stosowana metoda
eksfoliacji, ktéra jednak mimo swojej prostoty posiada istotne ograniczenia w zakresie kontroli nad
gruboscig warstwy, jednorodnoscia i skalowalnoscig probek. Jako alternatywg, doktorantka omawia (i
wybiera do swoich badan) MBE, jako technikg oferujaca kontrolg wzrostu na poziomie atomowym i
zapewniajaca wysokg jako$¢ krystaliczng otrzymywanych warstw, niezbgdng do badan subtelnych
zjawisk topologicznych czy integracji roznych warstw w zaawansowanych strukturach urzadzen.
Rozdziat konczy si¢ przedstawieniem dwoch glownych kierunkéw badawczych rozprawy, a
mianowicie: (i) wzrostu metoda MBE i pomiaréw magnetotransportowych cierikich warstw TMD,
takich jak MoTe,, ze szczegdlnym uwzglednieniem wplywu podioza na strukturg, morfologi¢ i
wiasciwosci transportowe, oraz (ii) syntezy i analizy heterostruktur topologicznych pétmetali Diraca i
Weyla ze sktadnikami ferro- i antyferromagnetycznymi.

Rozdzial 2 przedstawia przeglad technik, stanowigcych fundament badan opisanych w rozprawie.
Przedstawiona jest m.in. spektroskopia ramanowska jako kluczowa metoda identyfikacji faz
krystalicznych, a takze analizy jednorodnosci i oceny jakosci materiatu. Opisane sg takze dyfrakcja
rentgenowska (XRD), stuzacg do identyfikacji faz krystalicznych i okreslania parametréw sieciowych,
oraz skaningowa (SEM) i transmisyjna (TEM) mikroskopia elektronowa, umozliwiajace obrazowanie
morfologii powierzchni czy struktury atomowej warstw. Rozdzial przedstawia rowniez spektroskopig
fotoemisji kgtowo-rozdzielczej (ARPES), pozwalajagca na bezposrednie odwzorowanie relacji
dyspersyjnych E(k) i obrazowanie struktury pasmowej materialow, a takze uktady i techniki
wykorzystane w doktoracie do pomiaréw elektrycznych i magnetotransportowych.
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Rozdzial 3 to wprowadzenie do zjawisk transportu w ukladach krystalicznych i
nieuporzagdkowanych. Na poczatku oméwiony jest klasyczny transport pasmowy w uporzagdkowanych
pétprzewodnikach, w ktérych przewodnictwo wynika z ruchu zdelokalizowanych nosnikéw w
pasmach przewodnictwa i walencyjnym. Zaleznos¢ przewodnictwa od temperatury ma charakter typu
Arrheniusa, co umozliwia wyznaczanie energii aktywacji oraz ruchliwosci nosnikow. Przedstawiony
jest wplyw temperatury na koncentracjg nosnikéw i ruchliwos¢, wskazujac, ze w niskich temperaturach
dominuje rozpraszanie na domieszkach, natomiast w wyzszych - oddziatywania z fononami. Nastgpnie
oméwiony jest transport elektronowy w materiatach nieuporzadkowanych, w ktérych defekty sieci
krystalicznej prowadza do powstania zlokalizowanych stanéw elektronowych w obrgbie przerwy
energetycznej. W takich ukladach transport zachodzi gltéwnie popprzez hopping, gdzie elektrony
przemieszczajg si¢ tunelowo pomigdzy lokalnymi stanami. Opisane s3 dwa mechanizmy hopping 'u:
hopping do najblizszego sgsiada (NNH), charakterystyczne dla wyzszych temperatur, oraz hopping o
zmiennym zasiggu (VRH), dominujagce w niskich temperaturach. Przedstawione sg tez modele
teoretyczne Motta-Davisa i Efrosa-Shklovskiego, ktore opisujg zaleznosci przewodnictwa od
temperatury, uwzgledniajac lub pomijajac oddziatywania kulombowskie migdzy nosnikami. W
koficowej czedci rozdziatu oméwiony jest tez efekt stabej lokalizacji - zjawiska kwantowej
interferencji obserwowane w cienkich, nieuporzadkowanych przewodnikach w niskich temperaturach.
Wyjasnione jest, w jaki sposéb relacja mi¢dzy srednig drogg swobodng elektronu (/) a diugoscia
koherencji fazowej (l,) prowadzi do wzmocnienia rozpraszania wstecznego i obniZenia
przewodnictwa. Rozdzial koficzy si¢ odniesieniem tych modeli do parametréw mierzalnych
eksperymentalnie, stanowigc teoretyczng podstawg analizy wynikéw magnetotransportowych
przedstawionych w dalszej czgsci pracy.

Rozdzial 4 omawia metody przygotowania probek do pomiaréw elektrycznych, ze szczeg6lnym
uwzglednieniem projektowania, wytwarzania i optymalizacji kontaktéw elektrycznych. Omoéwiony
jest dobor materiatéw kontaktowych oraz technik ich nanoszenia w zaleznosci od opornosci badanych
warstw. W szczegolnosci dla wysokooporowego MoTe;, zastosowane zostaty kontakty indowe, dla
ktérych dzigki korzystnemu dopasowaniu funkcji pracy wyjscia udato si¢ uzyska¢ niskooporowe
charakterystyki liniowe. Dla materialtéw o mniejszej opornosci opracowana zostala nowa,
bezrozpuszczalnikowa metoda scrabing'u, umozliwiajgcg precyzyjne definiowanie geometrii
rozmieszczenia kontakéw do pomiaréw transportowych efektu Halla. W rozdziale tym opisana jest
réwniez konstrukcja specjalnych, pozbawionych niklu uchwytéw, ktére stososwane byty do pomiarow
transportowych w niskich temperaturach. Podano w rozdziale podane sg takze szczegoty dotyczace
grubosci, $rednicy i chropowatosci kontaktow indowych, jak réwniez warunkéw ich nanoszenia w
ultra-wysokiej prozni, podkreslajgc wage precyzyjnej kontroli parametréw technologicznych.
Zwr6cona jest tutaj takze uwaga na potencjalne ograniczenia tej metody, takie jak nadprzewodnictwo
indu przy niskich temperaturach, mogace wptywac na interpretacj¢ wynikéw pomiarow.

Rozdzial 5 stanowi obszerng analiz¢ dwutellurkowi niklu (NiTez), obejmujgcg jego strukturg
krystaliczng i pasmowg oraz aspekty wzrostu epitaksjalnego metoda MBE. W czgsci wprowadzajacej
opisana zostala krystaliczna faza 1T tego materiatu, w ktérej atomy niklu znajduja si¢ pomigdzy
dwiema warstwami telluru, tworzac uktad o silnych wigzaniach kowalencyjnych w plaszczyznie
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i stabych oddziatywaniach van der Waalsa migdzy warstwami, co umozliwia fatwg eksfoliacj¢ cienkich
platkéw. Dalej omawiana jest ztozona struktura pasmowa, zawierajaca chronione symetrig wezty
Diraca typu I i Il wzdtuz kierunku I' — A, na podstawie czego NiTe; klasyfikowany jest jako potmetal
Diraca typu II. Podkreslone s3 tutaj rozbieznosci literaturowe dotyczace potozenia stozka Diraca
wzgledem poziomu Fermiego (od ~20 do 76 meV powyzej Er) i jego bliskos¢, sugerujacg silng
wrazliwosé struktury elektronowej i topologii pasm na niewielkie zmiany parametréw sieciowych
zaleznych od jakosci warstw i naprezen. Z tego wzgledu czg¢s¢ przeprowadzonych i opisanych w tym
rozdziale badan skupiajg si¢ na analizie warunkow wzrostu MBE NiTes, ze szczegotowym
uwzglednieniem wplywu temperatury podioza na morfologig, stechiometri¢ oraz wiasciwosci
transportowe otrzymanych warstw. Badania wykazaty niedobory telluru przy temperaturach wzrostu
>430 °C, co koreluje z przejsciem do zachowania péiprzewodnikowego. Ponadto analiza STEM-
HAADF przekrojéw poprzecznych ujawnity kontrast na migdzypowierzchni z podtozem, sugerujacy
nietypowe oddziatlywania migdzyatomowe wykraczajagce poza proste wigzania van der Waalsa,
ktérych natura wymaga dalszych badan. Badania strukturalne potwierdzily fazg i wysokg jakos¢
krystaliczng materiatu, ale ujawnita tez problemy z ciggloscig warstw, a mianowicie, ze o ile cienkie
warstwy (~15 nm) sa jednorodne, to grubsze (~55 nm) mogg zawieraé mikroskopowe przerwy.
Ponadto, wysokorozdzielcza mikroskopia elektronowa wykazata obecnos¢ dyslokacji i naprezen
wynikajacych z niedopasowania do podtoza GaAs, wptywajacych na jakos¢ i wiasnosci elektryczne
warstw. Zbadany zostat rowniez wptyw zewngtrznych czynnikéw, takich jak cisnienie i temperatura,
na transport elektronowy w otrzymanych warstwach NiTe; . Badania te wykazaty, ze napr¢zenia moga
indukowaé zmiany opornosci i wspélczynnika Halla, zwigzane z przejsciami typu Lifshitza,
prowadzacymi do zmiany typu nosnikéw i topologii powierzchni Fermiego. Wyniki te sa spojne z
wezesniejszymi przewidywaniami teoretycznymi i badaniami ARPES, ktére wskazywaty na zalezne
od grubosci przejécia od zachowania cienkowarstwowego do objgtosciowego, zZwigzanego z
zamykaniem przerwy energetycznej i pojawieniem si¢ stanéw powierzchniowych topologicznych.
Rozdzial 6 przedstawia szczegétowe badania warstw MBE dwutellurku molibdenu (MoTez),
koncentrujac si¢ na zaleznosciach migdzy warunkami wzrostu, strukturg krystaliczng a
wlasciwosciami transportu elektrycznego. Badanie te pokazaty, ze wzrost warstw MoTe: wykazuje
silng zaleznosc od parametréw procesu (temperatura podioza, temperatury zrodet, warunki
wygrzewania, itd.), ktérych niewielkie zmiany decydujg o tworzeniu albo warstwowej
pbtprzewodnikowej fazy 2H MoTe; albo trojwymiarowych nanodrutéw fazy MogTes. Tworzenie si¢
tych faz jest w duzej mierze niezalezne od podtoza (GaAs(111), szafir). Dodatkowo, badania te
zaowocowaly opracowaniem techniki in situ otrzymywania cienkiej (ok. 5 nm) powtoki ochronne;j
AlO, na powierzchni warstw 2H MoTe;, ktére niezabezpieczone ulegaja szybkiej degradacji
§rodowiskowej. Przeprowadzone analizy STEM i EDS potwierdzity wysoka jakos¢ i cigglos¢ tak
pokrytych warstw 2H MoTe>. Pomiary Ramana wykazaly, ze charakterystyczne mody drgan materiatu
pozostaja stabilne nawet po krétkotrwatym kontakcie warstwy z wodg, co dodatkowo potwierdza
skutecznos¢ zabezpieczenia. Kolejng fazg badan opisanych w tym rozdziale byty szczegétowe pomiaru
transportu elektrycznego, ktére pokazaly wyrazng zaleznos¢ przewodnictwa od grubosci i morfologii
warstw. W przypadku monowarstw dominujagcym mechanizmem transportu okazat si¢ hopping, przy
czym analiza w oparciu o rézne modele (transport pasmowy, VRH typu Mott’a, VRH typu
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Efros’a—Shklovskii’ego) nie pozwolita jednoznacznie wskaza¢ jednego mechanizmu z powodu
zblizonych zaleznosci. W grubszych probkach (ok. 30 ML) pomiary magnetooporu w niskich
temperaturach (1,5 K) daty wartoéci siggajace 65% przy polu magnetycznym 12 T. Ponadto, pomiary
w funkcji natezenia pola pokazaty, ze w stabych polach magnetoopér miat charakter paraboliczny, co
odpowiada klasycznym efektom orbitalnym, natomiast przy silnych polach przyjmowat zaleznos¢
liniows, wynikajaca prawdopodobnie z niejednorodnosci i wysokiej koncetracji nosnikéw.

Rozdzial 7 opisuje szczegbtowe badania dotyczace wzrostu, struktury krystalicznej oraz
wiasciwosci pasmowych arsenku tantalu (TaAs), ze szczegélnym uwzglgdnieniem jego polimorfizmu
i cech topologicznych. We wprowadzeniu podkreslone sg znane z literatury trudnosci w otrzymywaniu
duzych, monokrystalicznych warstw TaAs, ktory zazwyczaj krystalizuje w postaci polikrystalicznej,
w formie nanokolumn lub prostokatnych ziaren z wyrazng anizotropig w plaszczyznie i wysokg
koncentracjg defektow planarnych. Defekty te, to przede wszystkim bledy utozenia (stacking faults),
a ich liczna obecnos¢ sugeruje istnienie dwoéch niskoenergetycznych odmian polimorficznych TaAs.
Doktadne zrozumienie tego zjawiska bylo bezposrednig motywacjg do opisanych w tym rozdziale
badaf nad wzrostem warstw TaAs metoda MBE na podlozach GaAs(001). Trzeba tu podkresli¢, ze
badania te stanowig pionierskie wykorzystanie MBE do wzrostu TaAs. W zasadniczej czgsci rozdziatu
opisane s3 wyniki pomiar6w otrzymanych warstw i tak przeprowadzone analizy TEM ujawnity, ze
oprécz dotychczas znanej tetragonalnej fazy o grupie przestrzennej I4,md material zawiera znaczny
udziat obszaréw z odmiennym uporzadkowaniem atomowym. W potgczeniu z wynikami dyfrakcji
rentgenowskiej i elektronowej badania te wykazaly istnienie nowej odmiany polimorficznej o
strukturze ortorombicznej (Amm2). Obliczenia ab initio wykazaly, ze mimo zmiany symetrii,
ortorombiczny TaAs (0-TaAs) zachowuje cechy topologiczne i zawiera tacznie 20 punktow Weyla
(cztery W1, osiem W2 i osiem W3), ktoérych rozmieszczenie i rozklad energetyczny zostat
szczegblowo przeanalizowany. Pomiary transportowe warstw wykazaty anizotropi¢ przewodnictwa,
zwigzang z ich kolumnowa morfologig. Jednoczesnie, magnetoopor i magnetoprzewodnictwo nie
wykazaly jednoznacznych oznak anomalii chiralnej, typowej dla pétmetali Weyla. Zamiast tego
obserwowane byly efekty stabej antylokalizacji przypisane silnemu sprz¢zeniu spin-orbita. Zjawisko
to wyjasnione zostalo wysoka koncetracjg nosnikéw typu p (~10' cm™) oraz dominujgcym
przewodnictwem objgtosciowym, maskujagcym wkiad fermionéw Weyla.

Rozdzial 8 poswigcony jest oméwieniu techniki MBE w odniesieniu do wzrostu badanych
zwigzkéw metali przej$ciowych. Oméwione sg kluczowe zalety tej techniki, obejmujgce mozliwosé
precyzyjnej kontroli procesu dzigki monitorowaniu in situ (np. metodg RHEED), stosowanie ultra-
czystych zroédet w warunkach ultra-wysokiej prézni oraz zdolnos¢ do wytwarzania warstw o $cisle
kontrolowanej grubosci, co umozliwia wzrost nawet ztozonych heterostruktur. Oméwione sg takze
glowne ograniczenia MBE, w tym brak powtarzalnosci procesu, wynikajacy np. z trudnosci w
kalibracji kluczowego etapu - podgrzewania podtoza - czy niestabilnosci zrédet. Oméwione sg réwniez
najwazniejsze mody wzrostu epitaksialnego, tzn. wzrost konwencjonalny, wzrost van der Waalsa
(vdW) i wzrost quasi-vdW, charakterystyczny dla materiatow warstwowych, gdzie zaburzone wigzania
na granicy faz prowadza do powstawania naprezeni i defektéw takich jak dyslokacje, granice ziaren
czy nieuporzadkowanie migdzyfazowe, a w rezultacie do pogorszenia jakosci struktury.
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PODSUMOWANIE I WNIOSKI KONCOWE

Podsumowujac, omawiana rozprawa reprezentuje bardzo dobrze zaplanowany i wykonany
kompleksowy projekt badawczy, z zakresu fizyki materii skondensowanej, inzynierii materiatowej i
nanotechnologii, dotyczacy wzrostu, wiasnosci strukturalnych i fizycznych warstw NiTez, MoTe, i
TaAs, tzn. trzech przedstawicieli waznej klasy zwigzkéw metali przejsciowych, o nietrywialnych
whasnogciach topologicznych. Przeprowadzone badania zaowocowaty szeregim osiagnigé, do ktérych
zaliczy¢ nalezy:

1.

Pionierskie prace nad zastosowaniem metody MBE do wzrostu NiTe;, potwierdzone
uzyskaniem warstw o wysokiej jakosci krystalicznej, gtadkiej morfologii i ostrych interfejsach.
Badania ARPES pozwolily na identyfikacj¢ stanéw powierzchniowych typu Diraca, co
potwierdzito topologiczny charakter materiatu.

Scharakteryzowanie wplywu parametréw wzrostu (temperatury podioza, temperatury
#zrédel, grubosci warstwy) na strukturg i whasciwosci elektryczne zwigzkéw NiTez, MoTe: i
TaAs, co umozliwito okreslenie warunkéw prowadzacych do stabilizacji pozadanych faz. W
szczeg6lnosci w przypadku NiTe, wykazanie, ze wzrost w nizszych temperaturach prowadzi
do warstw o charakterze metalicznym, natomiast w wyzszych do niedoboru teluru i warstw
pétprzewodnikowych. Natomiast w przypadku MoTe; wykazanie, e parametry wzrostu, a nie
rodzaj podloza decydujg albo o wzroscie warstwy potprzewodnikowej w fazie 2H albo o
tworzeniu si¢ struktur nanodrutéw w fazie 1T°. Odkrycie to ma znaczenie aplikacyjne dla
inzynierii faz topologicznych i pétprzewodnikowych.

Odkrycie nowej, nieznanej dotychczas odmiany polimorficznej topologicznego TaAs (o-
TaAs), powstajacej w warunkach znacznego niedopasowania sieciowego do podioza GaAs
(001). Obliczenia DFT przeprowadzone we wspotpracy z kilkoma wiodacymi osrodkami
badawczymi potwierdzily, ze faza o-TaAs zachowuje topologiczne cechy Weyla, cho¢ z
odmienng symetrig i inng liczbg punktéw Weyla. Odkrycie to ma duze znaczenie dla
projektowania nowych materialow topologicznych o modyfikowanych wiasnosciach
kwantowych i wskazuje na potencjal metody MBE w stabilizacji faz metastabilnych.

Wykazanie anizotropii transportu elektrycznego w warstwach TaAs zwigzanej z
uporzadkowaniem nanokolumn, co stanowi istotny krok w zrozumieniu kierunkowo zaleznych
wiasciwosci transportowych w materiatach tego typu. Uzyskane wyniki wskazujg na
mozliwosé kontroli anizotropii przewodnictwa poprzez parametry wzrostu i strukturg warstwy.

Zidentyfikowanie epitaksji quasi-van der Waals’a jako kluczowego mechanizmu wzrostu
dla materiatéow warstwowych w uktadach TMD na podtozach 3D oraz opis powstajacych
defektow, bledoéw utozenia (stacking faults) i lokalnych odksztatcen, ktére majg zasadniczy
wplyw na przewodnictwo i stabilno$¢ struktury. Uzyskane wnioski stanowia wazny wkiad w
zrozumienie mechanizméw wzrostu materialéw warstwowych metodg MBE.
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6. Zaobserwowanie i modelowanie efektéw stabej antylokalizacji (WAL) w pomiarach
magnetooporu warstw NiTe i TaAs, potwierdzajacych silne sprzgzenie spinowo-orbitalne i
obecnos¢ zjawisk topologicznych. Dane eksperymentalne i dopasowanie ich do modeli
teoretycznych (HLN i TK), jednoznacznie wskazaty na efekty topologiczne i stanowig istotny
krok w kierunku eksperymentalnego potwierdzenia przewidywan teoretycznych dotyczacych
materiatéw potmetali Diraca i Weyla.

7. Opracowanie metody in situ wytwarzania warstw ochronnych AlO;x dla MoTe:. Badania
wykazaly, ze prawidtowo dobrana grubos¢ warstwy AlOx nie wptywa na kontakt elektryczny
ani parametry transportowe probek, a jednoczesnie zapobiega utlenianiu powierzchni.
Opracowana metoda moze mie¢ szersze zastosowanie w ochronie innych materiatéw 2D
podatnych na degradacj¢ srodowiskowa.

Generalnie bardzo wysoko oceniam zaréwno projekt badawczy, jak i samg, bardzo dobrze napisang
rozprawe (w zasadzie mam jedynie kilka drobnych i uzupetniajgcych komentarzy i pytan, ktorych lista
zamieszczona jest na koricu recenzji). Dlatego z petng swiadomoscig stwierdzam, ze w mojej ocenie
praca doktorska Pani mgr Zuzanny Ogorzatek-Sory, wykonana pod kierunkiem Pani profesor UW, dr
hab. Marty Gryglas-Borysiewicz spetnia warunki wymagane w § 21 pkt 2—4 Zalgcznika nr 1 do
uchwaly nr 157 Senatu Uniwersytetu z dnia 29 czerwca 2022 r. odnosnie sposobu postgpowania w
sprawie nadawania stopnia doktora na Uniwersytecie Warszawskim.

Po pierwsze doktorantka wykazata si¢ wszechstronng wiedzg i bardzo dobrg znajomosci zagadnien
z zakresu fizyki materii skondensowanej, technologii i inzynierii materiatowej (w tym epitaksji
metoda MBE), jak i zaawasowanych technik strukturalnych i transportowych. Poziom i zakres
rozprawy $wiadczy o Jej wszechstronnym przygotowaniu merytorycznym. Na podkreslenie zastuguje
np. kompleksowe stosowanie réznorodnych metod charakteryzacji materiatow, obejmujacych
mikroskopie elektronowa (TEM, STEM), techniki dyfrakcyjne (XRD, SAED) i spektroskopowe
(Ramana, ARPES), a takze korelowanie uzyskanych wynikéw z zawansowanymi pomiarami
magnetotransportowymi. Calo§¢ rozprawy charakteryzuje si¢ wysokim poziomem dojrzatosci
naukowej i metodycznej. Doktorantka wykazata si¢ tu zdolnoécig planowania i prowadzenia ztozonych
eksperymentow, jak rowniez krytycznej oceny rezultatéw. Rozprawa dowodzi, ze potrafi Ona nie tylko
skutecznie postugiwaé si¢ zaawansowanymi technikami pomiarowymi i analitycznymi, ale rowniez
opisywac i wyjasnia¢ wyniki do§wiadczalne w ramach zaawansowanych modeli teoretycznych.

Ponadto, zgodnie z wymaganymi kryteriami, przedmiotem omawianej rozprawy jest oryginalne
rozwigzanie waznego problemu naukowego — w tym wypadku — badanie wzrostu i wtasnosci warstw
waznej klasy zwigzkéw metali przejsciowych, a mianowicie NiTez, MoTe: i TaAs, tzn. materiatéw o
nietrywialnych wtasnosciach topologicznych i potencjalnych zastosowaniach w urzadzeniach nowej
generacji. Przeprowadzone badania stanowig znaczacy wklad w lepsze zrozumienie otrzymywania i
kontorolowania kluczowych wiasnosci tych struktur. Badania wykazaty, ze przy odpowiednio
dobranych parametrach procesu, technika MBE umozliwia wytwarzanie wysokiej jakos$ci warstw
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o kontrolowanej fazie i morfologii. Ponadto, obserwowany mechanizm epitaksji quasi-van der Waals’a
oraz zjawiska zwigzane z deformacjami i defektami na migdzypowierzchniach stanowig cenny wkiad
w zrozumienie fundamentalnych ograniczeni i mozliwosci technologicznych w heteroepitaksji
materialéw warstwowych. Wsréd najwigkszych osiggnie¢ badan warto jeszcze raz podkreslic
zastosowanie po raz pierwszy metody MBE do wzrostu NiTez, jak rowniez odkrycie nowej odmiany
polimorficznej topologicznego TaAs. Nalezy réwniez dodaé, ze cz¢s¢ badan opisanych w rozprawie
ukazata si¢ juz w dwoch pracach z pierszym autorstwem doktorantki, opublikowanych w prestizowych
czasopismach (Nanoscale i ACS Applied Materials & Interfaces), a dwie kolejne, bezposrednio
zwigzane z rozprawa publikacje sg obecnie na etapie przygotowania. Dodatkowo, sze$¢ innych
opublikowanych prac, w ktérych doktorantka jest wspétautorem, Swiadczy o Jej znaczacym dorobku
naukowym.

Biorgc pod uwage wszystkie powyzsze argumenty, bardzo wysoko oceniam rozprawg doktorska
Pani mgr Zuzanny Ogorzatek-Sory i wnioskuj¢ o dopuszczenie Jej do publicznej obrony, jak réwniez
0 przyznanie wyrdznienia.

Jacek Jasinski

KOMENTARZE I PYTANIA

1. KOMENTARZ: Na stronie 27 pojawia si¢ nast¢pujace stwierdzenie blednie opisujgce zasadg
dziatania XRD: "When the incident beam strikes a sample, it is diffracted onto the subsequent
atomic layers (see Figure 2.2(a)).".

2. KOMENTARZ: Na stronie 29 pojawia si¢ stwierdzenie: "Typically, in SEM imaging the
electrons are accelerated by voltage of U ~ 15 kV, giving 0.01 nm of de Broglie wavelength,
sufficiently low to image the surface with the resolution of around few nm...The acceleration
voltages in TEM imaging are considerably higher than in the SEM technique, giving 0.002 nm
of de Broglie wavelength which allows the identification of individual atoms.". To stwierdzenie
powiela mit czgsto pojawiajacy si¢ w tekstach edukacyjnych, gdzie dtugosé¢ fali de Broglie’a
przywotywana jest, by podkresli¢ zdolnos¢ rozdzielcza mikroskopu elektronowego, podczas
gdy w praktyce to nie dtugoé¢ fali, lecz aberracje uktadu optycznego (gtéwnie sferyczna i
chromatyczna), stabilno$¢ kolumny, pradu wigzki, a takze charakterystyka prébki decydujg o
rzeczywistej rozdzielczosci.
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PYTANIE: Na stronie 73 pojawia si¢ stwierdzenie "...however, supplementary DFT modeling
is needed to precisely identify these features.” w odniesieniu do interpretacji
dwuwymiarowych (k:-k;) przekrojow ARPES struktury pasmowej. Czy sg doniesienia o
zastosowaniu uczenia maszynowego (machine learning) do rekonstrukcji tréjwymiarowej
struktury pasmowej na podstawie takich map?

PYTANIE: Odnosnie dyskusji na stronie 76, jaka jest przyczyna bardzo matych (ponad dwa
rzedy wielkosci mniejszych niz podawane w literaturze) wartosci parametru RRR dla
otrzymanych warstw NiTe>?

PYTANIE: Na stronie 96 pojawia si¢ stwierdzenie: "The observed temperature hysteresis,
along with the strong thickness-dependent and pressure-driven enhancement of Tc, are
indicative of T4 — MoTe; topological character.”. Na podstawie czego wiadomo, ze te trzy
wiasnosci §wiadczg o charakterze topologicznym tej fazy?

KOMENTARZ: Na stronie 100 pojawia si¢ stwierdzenie: “The inset in Figure 6.8(a) presents
a fast Fourier transform analysis of the image captured in Figure 6.8(b), as marked by the red,
dashed box, which reveals six-fold symmetry spots, arising from the hexagonal planes and
perfect crystal structure.”. Jest ono raczej biedne bo rysunek 6.8(b) przedstawia obraz
przekroju poprzecznego, gdzie warstwy widoczne sg z boku a nie wzdtuz osi c.

PYTANIE: Wydaje si¢, ze krzywa dla warstwy 2 MLs na rysunku 6.19 na stronie 111,
podobnie jak krzywe dla warstwy 20 MLs, takze oscyluje. Ile wynosi grubosc tej warstwy,
oszacowana na podstawie tych oscylac;ji?

DODATKOWE UWAGI REDAKCYJNE

Strona 24: Ostatnie zdanie jest zrozumiale ale niegramatyczne. Lepiej bytoby np. napisaé:
“The substrate holders in the MBE system allow easy mounting of relatively large substrates,
including whole, half, and quarter 2-inch and 3-inch wafers, as well as 10 mm % 10 mm square
substrates.”.

Strona 59: Zamiast "Ni intercalation (Ni;) " powinno chyba by¢ "Ni interstitial (Niy)".
Strona 61: Zamiast "It in seen seen” powinno by¢ "It is seen”.

Strona 84: Tutaj ewidentny btagd w oznaczeniu rysunku: "(see Figure ??(b))".

Strona 99: Dwukrotnie zamiast "MoTe2 " powinno by¢ "MoTe,".

Strona 122: Zamiast "E4 = (0.53+0.01) meV" powinno chyba by¢ "E4 = (53+1) meV".
Strona 141: Zamiast "TaAs;ii07 il TaAsgoro)” powinno chyba by¢ "Tads;ii Il GaAsjoro)”.



