Streszczenie

Badania nad grafenem, nagrodzone Nagroda Nobla przyznang w 2010 roku, otworzyty nowy w skali
Swiatowej kierunek badan zwigzanych z atomowo cienkimi materiatami warstwowymi (materiatami
2D), do ktérych nalezy miedzy innymi rodzina dichalkogenkéw metali przejSciowych. Do tej grupy
nalezy polityp 1T dwusiarczku tantalu (1T-TaS;), ktéry nawet w formie objeto$ciowej jest niezwykle
interesujacym materiatem, zar6wno z punktu widzenia jego wtasnosci, jak tez potaczenia tychze
wilasno$ci z innymi materiatami 2D w strukturach typu NanoLego. 1T-TaS; charakteryzuje sie
zaleznymi temperaturowo przej$ciami fazowymi stowarzyszonymi z falami gesto$ci tadunku.
W szczegblnosci wykazuje przejscie fazowe z fazy metalicznej do fazy izolujacej (przejScie metal-
izolator), ktéremu towarzyszy periodyczne zaburzenie sieci krystalicznej. Otwarcie przerwy
energetycznej oraz stowarzyszone z nim zmiany strukturalne mozna $ledzi¢ za pomoca pomiaréw
elektrycznych oraz spektroskopii ramanowskiej.

Niniejsza praca poswiecona jest badaniom wtasciwosci 1T-TaS; w réznych fazach za pomoca
pomiarow elektrycznych oraz ramanowskich, jak réwniez badaniom struktur hybrydowych ztoZonych
z dwusiarczku tantalu i grafenu. Celem tych ostatnich byto zbadanie mozliwosci zmian wtasciwosci
grafenu poprzez efekt bliskosci z 1T-TaS,.

We Wstepie (Rozdziat 1.1) wyjasniono, czym sa materiaty warstwowe, w szczegdlnosci
dichalkogenki metali przejSciowych, do ktérych nalezy dwusiarczek tantalu. Omoéwiono réwniez
struktury hybrydowe, sktadajgce sie z warstw réznych materiatéw dwuwymiarowych. Nastepnie
opisano wtasciwos$ci 1T-TaS,. W rozdziale 1.2.1 wyjasniono czym s3 fale gestosci tadunku. W rozdziale
1.2.2 opisano przejscia fazowe zachodzace w 1T-TaS; pod wplywem temperatury oraz na czym polega
rearanzacja sieci krystalicznej tego materiatu w fazie niskotemperaturowej. Pokazano réwniez, jak
przy przejsciu fazowym metal-izolator zmienia sie oporno$¢ elektryczna dwusiarczku tantalu.
Nastepnie, w rozdziale 1.2.3, przedstawiono strukture pasmowa 1T-TaS; uzyskang na podstawie
obliczen DFT oraz omoéwiono jg w kontekScie rezonansowego rozpraszania ramanowskiego.
Rozdziat 1.3 po$swiecony zostat potencjalnym zastosowaniom 1T-TaS,. W nastepnym rozdziale (1.4)
przedstawiony zostat klasyczny oraz mikroskopowy opis rozpraszania ramanowskiego oraz zostata
opisana uzytecznos$¢ spektroskopii ramanowskiej w odniesieniu do badan przejs¢ fazowych 1T-TasS,.
W rozdziale 1.5 oméwiono efekt Seebecka w kontekScie 1T-TaS;, w szczegblnosci przedstawiono
zalezno$¢ statej Seebecka od temperatury dla tego materialu, co ma znaczenie z punktu widzenia
jednoczesnych pomiaréw elektrycznych i ramanowskich.

Rozdziat 2 po$wiecony jest szczeg6tom eksperymentalnym. Najpierw opisano przygotowanie
préobek do pomiaréw (rozdziat 2.1). Nastepnie (Rozdziat 2.2) przedstawiono schematy ukitadéw
ramanowskich wykorzystanych przy badaniach opisanych w niniejszej pracy, w szczegélnosci
rozmieszczenie Kkluczowych elementéw uzywanych do pomiaréw polaryzacyjnych. Nastepnie
omoéwiono uktad wykorzystywany do pomiaréw elektrooptycznych (Rozdziat 2.3). W Rozdziale 2.4
przedstawiono podstawy analizy gtéwnych sktadowych (PCA, ang. Principal Component Analysis)
oraz jej uzyteczno$c¢ do analizy wynikéw uzyskanych w tej pracy.

W Rozdziale 3 zaprezentowane s3 wyniki badan eksperymentalnych. Najpierw
(Rozdziat 3.1.1) przedstawiono wptyw przejs¢ fazowych na widma ramanowskie 1T-TaS;
oraz omowiono zalezno$ci temperaturowe fazy nisko- oraz wysokotemperaturowej. Nastepnie
(Rozdziat 3.1.2) zaprezentowano wyniki otrzymane przy jednoczesnych pomiarach elektrycznych
oraz optycznych. Waznym wynikiem tych badan jest wykazanie i wyjadnienie r6znic w histerezie
obserwowanej w pomiarach ramanowskich oraz pomiarach oporu elektrycznego. W Rozdziale 3.2
przedstawiono, wjaki spos6b promieniowanie laserowe, wykorzystywane w pomiarach
ramanowskich, wptywa na wiasciwosci elektryczne 1T-TaS;. Zaobserwowane zostalo dodatkowe



napiecie na probce 1T-TaS; wywotane ogrzewaniem probki S$wiattem laserowym, ktére
zinterpretowano jako efekt Seebecka. Efekt ten wykorzystano do sporzadzenia rozdzielonych
przestrzennie map napiecia termoelektrycznego, ktére wskazuja na wystepowanie 1T-TaS; w stanie
metastabilnym, skladajagcym sie z obszaréw probki znajdujacych sie w fazie nisko- oraz
wysokotemperaturowej jednocze$nie. Wspdtistnienie faz zostato potwierdzone odpowiednimi
pomiarami ramanowskimi. Jest to wazny rezultat zaré6wno z punktu widzenia zastosowan
np. w memrystorach, jak tez zrozumienia przej$¢ fazowych w materiatach warstwowych, w ktérych
obecne s3 fale gestos$ci tadunku.

W Rozdziale 3.3 przedstawiono wptyw energii pobudzania na widma ramanowskie 1T-TaS;
i oméwiono je w kontekscie efektow rezonansowych. Zaobserwowano znaczne réznice w stosunkach
intensywnos$ci linii ramanowskich pobudzanych laserami o réznej dtugosci fali. Wyniki powigzano
z efektami rezonansowymi, czyli oddziatywaniem $wiatta laserowego ze stanami elektronowymi
probki.

Nastepnie (Rozdziat 3.4) przedstawiono wyniki pomiaréw polaryzacyjnych 1T-TaS,. Wedtug
naszej wiedzy po raz pierwszy zmierzono pelne zaleznosci katowe polaryzacji liniowej modéw
ramanowskich tego materialu. Wyjasniono, jak teoretycznie powinny wyglada¢ liniowe zalezno$ci
polaryzacyjne modéw ramanowskich 1T-TaS; przy pomiarach w zaleznoSci od kierunku polaryzacji
$wiatla rozproszonego oraz przy zmianie kierunku polaryzacji $wiatta padajacego wzgledem prébki.
Jednakze okazato sie, Ze klasyczna teoria stosowana powszechnie do analizy wlasciwosci
polaryzacyjnych widm ramanowskich nie wyjasnia wynikéw pomiaréw. Obserwowane zachowanie
jest podobne do przej$¢ fazowych w uktadzie ferromagnetycznym, dla ktérego kat polaryzacji modu
ramanowskiego moze zosta¢ zmieniony przez przetgczenie namagnesowania préobki w stanie
ferromagnetycznym. Zaobserwowane zachowanie kierunkéw polaryzacji modéw ramanowskich 1T-
TaS; mozna opisac z wykorzystaniem antysymetrycznego tensora uzywanego do opisu ramanowskiej
aktywnosci optycznej. W zwigzku z tym zapostulowano, ze 1T-TaS; w fazie izolujacej wykazuje
ramanowska aktywno$¢ optyczng, co zostato potwierdzone pomiarami w $wietle spolaryzowanym
kotowo. Zaobserwowano zwigzek pomiedzy skreceniem polaryzacji liniowej modéw ramanowskich
zich zachowaniem w $wietle spolaryzowanym Kkotowo. Trzy kierunki polaryzacji liniowej
obserwowanych linii powigzano ze sktadaniem pierwszej strefy Brillouina przy rearanzacji sieci
krystalicznej. Przedstawione badania stanowig pierwsza obserwacje ramanowskiej aktywnosci
optycznej 1T-TaS,.

W Rozdziale 3.5 przedstawiono wyniki badan ramanowskich struktur hybrydowych
ztoZzonych z 1T-TaS; oraz grafenu epitaksjalnego hodowanego na SiC. Mapy przestrzenne widm
ramanowskich wykazaty oddziatywanie grafenu i 1T-TaS;, ktore przejawito sie miedzy innymi
transferem no$nikéw tadunku pomiedzy elementami struktury hybrydowej. Daje to podstawy
do dalszych badan, ktorych celem bytoby wykazanie, Zze efekt blisko$ci umozliwia zwiekszenie
oddziatywania spin-orbita w grafenie, co jest bardzo wazne dla zastosowan spintronicznych.
Przeprowadzone badania sugeruja jednak, ze aby obserwowaé¢ oddzialywanie miedzy tymi
materiatami Kkonieczne jest otrzymywanie probek w atmosferze ochronnej, w celu unikniecia
utlenienia interfejsu grafen/1T-TaS..

Rozdziat 4 stanowi podsumowanie niniejszej rozprawy. Wskazano w nim réwniez kierunki
dalszych badan, ktére bytyby rozszerzeniem wynikéw przedstawionych w tej pracy.



