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Recenzja rozprawy doktorskiej mgr Bartlomieja Turowskiego pt.

, Molecular beam epitaxial (MBE) growth and angle-resolved photoelectron

spectroscopy (ARPES) studies of PbixSnxSe and a-Sn topological materials”

Praca doktorska mgr Barttomieja Turowskiego dotyczy badan nad wytwarzaniem i
wlasnosciami krystalicznych izolatoréw topologicznych PbixSnxSe oraz o-Sn. Badania
whasnosci izolatoréw topologicznych od kilkunastu lat wzbudza ogromne zainteresowanie
szeregu grup badawczych. Rozwdj tej dziedziny (m. in. Nagroda Nobla w 2016 roku za
badania teoretyczne, laureaci - David J. Thouless, F. Duncan M. Haldane oraz J. Michael
Kosterlitz) otwiera perspektywy badania nowych stanéw materii i syntezy wiedzy na temat
nadprzewodnictwa, nadcieklosci, wlasnosci cienkich warstw magnetycznych, kwantowego
efektu Halla, spinowego kwantowego efektu Halla i wielu innych zjawisk. Izolatory
topologiczne, w ktorych istnieja topologicznie chronione spinowe stany brzegowe, moga mieé

réwniez istotne znaczenie dla rozwoju urzadzen spintronicznych i komputeréw kwantowych.

Rozprawa mgr Bartlomieja Turowskiego skiada si¢ z 162 stron i podzielona jest na 6
rozdzialow. Pierwsze trzy majg charakter wstepu - w Rozdziale 1 opisano motywacje i cel
pracy. Rozdziat 2 zawiera podstawowe informacje i opis zjawisk dotyczacych réznych faz
topologicznych - umozliwia on systematyzacjg¢ uzywanych nazw i poje¢. Rozdzial 3 zawiera
opis technik eksperymentalnych stosowanych w niniejszej pracy, poczawszy od techniki
wzrostu warstw — epitaksje z wigzek molekularnych (MBE), poprzez techniki charakteryzacji
warstw — RHEED, AFM, XRD a konczy sie opisem giéwnej techniki stosowanej do analizy

wlasnosci topologicznych wytworzonych struktur - spektroskopii fotoelektronow  z




rozdzielczoscia katowa (ARPES — angle-resolved photoelectron spectroscopy) oraz odmiang

ARPES czula na spin elektronu ( spin resolved ARPES, SR-ARPES).

Rozdzialy 4 oraz 5 zawieraja glowne wyniki rozprawy i sg oryginalnym wkladem
Doktoranta. W Rozdziale 6 zaprezentowano ogélne wnioski oraz glowne osiggnigcia

naukowe rozprawy.

W Rozdziale 4 opisano wzrost warstw PbSnSe oraz o-Sn metoda epitaksji z wigzek
molekularnych. Wytworzone warstwy charakteryzowano metodami AFM oraz XRD. Podczas
wzrostu intensywnie korzystano z RHEEDa do okreSlenia predkosci wzrostu warstw i
mechanizmu wzrostu. Poréwnano dwa sposoby wytwarzania PbixSniSe - przy uzyciu zrodet
zZlozonych (PbSe, PbSn) i elementarnych (Pb, Sn, Se). Obie metody maja swoje wady i zalety.
Autor podejmuje probe analizy wptywu sposobu wytwarzania na wiasnosci tych warstw.
Warstwy wytwarzane sg na krystalicznym podtozu BaF, dla dwoch wybranych kierunkow
krystalograficznych (001) oraz (111) co umozliwito analiz¢ fazy topologicznej dla tych

kierunkow.

Zastosowanie technologii MBE do wzrostu warstw Pb1.«SnxSe uwazam za bardzo
istotny wktad Autora w ramach niniejszej Rozprawy. Technologia MBE umozliwia
wytwarzanie cienkich warstw na podtozach nieprzewodzacych co pozwala na stosunkowo
latwe oddzielenie wlasnosci tych warstw od wiasnosci podloza. Mozna tatwo kontrolowaé
domieszkowanie — a wiec sterowaé potozeniem poziomu Fermiego. Bardzo duza zaleta MBE
jest mozliwo$é wyboru powierzchni do epitaksji — wtasno$¢ ta jest wykorzystana w niniejszej
Rozprawie. Jednakze do wyzwan technologii MBE nalezy (i) sterowanie modem wzrostu co
wplywa na jako$¢ strukturalng wytwarzanych warstw, (i) kontrola nieintencjonalnego
domieszkowania (zalezna od jakosci proézni i od czystosci materialdéw stosowanych do
epitaksji) (iii) kontrola powstawania wakansji (co wiazZe si¢ z kontrolg mechanizmu wzrostu)
— defektéw punktowych ktére mogg w znacznym stopniu wptywaé na wlasnosci elektryczne i

optyczne.

Rozpatrujgc wytwarzanie warstw trojsktadnikowych PbSnSe warunki wzrostu
okreslone sg poprzez dwa czynniki: temperatura wzrostu oraz cisnienia skladnikéw (Pb, Sn,
Se) na powierzchni. Teoretycznie, z analizy temperatur topnienia, Twm, zwigzkéw
dwuskladnikowych PbSe (Tm=1078°C, 1351K) SnSe (Tm=861°C, 1134K), wynika, ze

optymalna temperatura wzrostu epitaksjalnego (w modzie plynigcia stopni atomowych -




réowna ¥ Twm - [1-3]) wynosi 294C (567K) dla SnSe oraz 402C (675K) dla PbSe. Poniewaz
zajmujemy sie krysztalami mieszanym o stosunkowo matym skiadzie Sn, mozna przyjac, ze
wysokiej jakosci struktury (w modzie ptynigcia stopni atomowych) wytworzone beda dla
temperatur wzrostu okoto 350C-400C. Jednakze wysoka temperatura wzrostu powoduje
rozklad materialu na powierzchni i powstanie wakansji co obniza jakos¢ optyczna i
elektryczng warstw. W tym przypadku wazne jest utrzymanie odpowiednio wysokiego

ci$nienia (lokalnie przy powierzchni) dla bardziej lotnego sktadnika — w tym przypadku Se.
Pytania do Rozdzialu 4.

1. Temperatura wzrostu. Jak okreslano temperatur¢ wzrostu warstw? W tabeli 4.3
pokazano, ze najwyzsza temperatura wynosita 353C. Czy byla to temperatura
mierzong poprzez termopare oddalong od powierzchni wzrostu?

2. Predkos¢ wzrostu. W tabeli 4.3 podano zaleznos¢ predkosci wzrostu w funkcji
temperatury podioza. Patrzac na te wyniki, wydaje mi sig, ze zaleznos¢ prgdkosci
wzrostu jest stata wliczajac w to blad eksperymentalny i wynosi ok 1A/sec. Czy
wykonano niezalezne pomiary szybko$ci wzrostu poprzez wyznaczenie grubosci
wytwarzanych warstw np. w mikroskopie SEM na przelomach probek? Co oznacza
stwierdzenie ,,... in which one RHEED oscillation period does not necessarily
correspond to growth of one full monolayer...” (str. 67) ?

3. Z przedstawionych obrazéw AFM wynika, ze ggsto$¢ dyslokacji Srubowych jest duza
- rzedu 10% — 10° em. Jak istotna jest rola przygotowania powierzchni krysztatu BakF,
do wzrostu? Autor twierdzi, ze relaksacja naprezen w warstwach PbSnSe odbywa si¢
gléwnie poprzez generowanie dyslokacji $rubowych: Czy wykonano badania (np.
zdjecia z transmisyjnego mikroskopu elektronowego) w celu potwierdzenia tego
postulatu?

4. Sposobem na wygtadzenie warstw w metodzie MBE jest zastosowanie buforéw. Czy
wytworzenie bufora PbSe na BaF,, umozliwiloby wytwarzanie atomowo gladkich
cienkich warstw krysztaléw mieszanych PbSnSe bez potrzeby ich wygrzewania
(Rozdziat 4.3)?

5. Wiadomo, ze mechanizm krecenia si¢ stopni atomowych wokét dyslokacji moze by¢
zablokowany poprzez wieksze odorientowanie (miscut) podioza. Czy wykonano

epitaksje PbSnSe dla podtoza BaF, o wigkszym odorientowaniu?




6. Autor twierdzi, ze stosowanie zrodet dwuskladnikowych do epitaksji wplywa na
zmniejszenie ilosci nieintencjonalnych domieszek. Czy wykonano pomiary SIMSa dla
poréwnania ilosci zanieczyszczen dla technologii MBE stosujacej dwuskladnikowe
zrodta (PbSe, SnSe) oraz jednoskladnikowe zrédia (Pb, Sn, Se)?

7. W przypadku maszyny VEECO — podczas wzrostu caly czas mamy tyle samo atomow
grupy IV (Pb, Sn) co grupy VI (Se). Niestety nie mozna tym sterowa¢ — w tym
przypadku posiadanie zrodet jednoskladnikowych w MBE uwazam za zalete. Moze
mieé¢ to wplyw na niekontrolowane powstawanie wakansji Se podczas wzrostu,
zwlaszcza w wysokich temperaturach, co wplywa na np. poloZenie poziomu
Fermiego. Czy wykonano pomiary wiasnosci elektrycznych struktur PbSnSe

wytwarzanych dla réznych temperatur wzrostu?

Rozdzial 5 zawiera wyniki pomiaréw ARPES oraz SR-ARPES dla warstw PbSnSe
hodowanych na podlozach BaF, oraz warstw o-Sn na podiozu hybrydowym (001)
GaAs/CdTe.

(A) PbSnSe. Zbadano wplyw osadzania metali przejsciowych (Mn, Fe) na powierzchniach
(001) i (111) na strukture pasmowa PbSnSe. Dla PbSnSe(111) zaobserwowano otwieranie si¢
przerwy energetycznej dla standw powierzchniowych w punkcie I' - pokazujace przejscie od
topologicznej fazy TCI do trywialnego izolatora. Zasugerowano, ze efekt ten moze wynikac z
zastapienia cigzkich kationéw lzejszymi, a nie z efektu ztamania symetrii z odwroceniem
czasu. Jednoczesnie pokazano, ze polaryzacja spinowa nie jest ograniczona jedynie do fazy
TCI a istnieje dla trywialnego izolatora. Do waznych wynikéw nalezy pokazanie
rozszczepienia spinowego pasm indukowane obecnoscia atoméw metali przejsciowych (Mn,
Fe) na powierzchni PbSnSe. Wyznaczono réwniez parametry rozszczepienia Rashby tych

pasm.
Pytania:

1. Wyniki otwierania si¢ przerwy szczegotowo opisano i zinterpretowano dla
osadzania warstw Fe. Czy Mn (podobnie jak to bylo pokazane dla Fe) anomalnie
wplywa na otwieranie si¢ przerwy w punkcie I dla Pbo 7Sno3Se(111)?

2. Brak bezposredniego dowodu na przejscie NI-TCI zgodnego z formulg Preiera dla

PbSnSe (o skladzie 30% Sn) bez osadzania metali przejSciowych. Dlaczego




niezgodnosci eksperymentalne (Rysunek 5.6, str 89) tlumaczone sg ,. The
presence of the band gap (image (a)) is most likely connected to a small amount of
Mn deposited in GM#2 prior to ARPES measurements.” Czy istniejg wyniki
eksperymentalne dla  warstw PbixSnxSe(111) wytwarzanych w IFPAN

potwierdzajacych otwieranie si¢ przerwy zgodnie z formulg Preiera?
(B) a-Sn.

Bardzo interesujacym skiadnikiem niniejszej Rozprawy jest wytwarzanie i badania
nietrywialnej fazy izolatora topologicznego w szarej cynie indukowanej naprezeniem.
Warstwy o-Sn wytwarzane byly na hybrydowych podiozach CdTe/GaAs. Podioza te,
umozliwiaja wprowadzanie naprezen w badanych warstwach a-Sn. Jak Autor opisuje we
wprowadzeniu - w istotny spos6b wplywa to na strukture energetyczng a-Sn. Ciekawa jest
réwniez koncepcja, w ktorej poprzez wzrost buforow CdZnTe mozna bedzie sterowac
wielkodcia naprezenia. W pracy K. Chen et al., Phys Rev B 105, 075109 (2022) dla wzrostu
0-Sn na podlozu InSb opisano szczegdtowo zmiany struktury pasmowej w zaleznosci od
grubosci warstwy o-Sn. Pokazano, przemiana fazowa od trywialnego izolatora do izolatora
topologicznego zachodzi dla grubosci krytycznej okoto 20 A (6 bilayers). Mam pytanie do tej
sekcji: Analizujgc stan naprezen dla podlozy InSb oraz CdTe/GaAs dla jakiej grubosci o-Sn

wytwarzanej na CdTe/GaAs mozna spodziewac sig tej przemiany?

Podsumowujac, praca doktorska mgr Barttomieja Turowskiego pt. ,,Molecular beam
epitaxial (MBE) growth and angle-resolved photoelectron spectroscopy (ARPES) studies of
Pb1-xSnxSe and a-Sn topological materials” zawiera szereg warto$ciowych wynikéw na
temat badania nowej klasy krystalicznych izolatorow topologicznych. Polaczenie mozliwosci
wytwarzania struktur metoda MBE wraz z dostgpem do zaawansowanej aparatury badawczej
(ARPES) zaowocowalo bardzo interesujgcymi obserwacjami rozszerzajgcymi '.wiedze; na
temat tego nowego stanu materii. Glowne wyniki zamieszczone w pracy zostaty
opublikowane w dwoch pracach. W jednej z nich Doktorant jest pierwszym autorem.
Dodatkowo, jedna praca jest wystana do druku i umieszczona jest w formie preprintu arXiv
oraz jedna ma status ,,przygotowana do druku”. Zataczona bibliografia liczy 223 pozycji i

$wiadczy o glebokiej znajomosci literatury przez Autora.




Przedstawiona mi do oceny rozprawa doktorska mgr Barttomieja Turowskiego spetnia
wszystkie kryteria stawiane rozprawom doktorskim przez Ustawg dnia 20 lipca 2018 r. Prawo
o szkolnictwie wyzszym i nauce (tekst jednolity: Dz. U. z 2023 r. poz. 742 z pozn. zZm.).

Whnosze o skierowanie tej rozprawy do publicznej obrony.

Czeslaw Skierbiszewski
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