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Recenzja rozprawy doktorskiej mgr. Barttomieja Turowskiego pod
tytutem:

»Molecular beam epitaxial (MBE) growth and angle-resolved
photoelectron spectroscopy (ARPES) studies of Pb1xSn,Se and a-Sn
topological materials”

Przedstawiona mi do recenzji rozprawa doktorska pana mgr. Bartlomieja
Turowskiego zostata przygotowana w Instytucie Fizyki Polskiej Akademii Nauk
w Warszawie pod kierunkiem prof. dr hab. Tomasza Wojtowicza. Przedmiotem
rozprawy jest synteza epitaksjalnych cienkich warstw topologicznego izolatora
krystalicznego Pb1.Sn,Se oraz a-Sn w fazie semimetalu Diraca i badanie ich struktury
pasmowej orazspinowej przy pomocy katoworozdzielczej spektroskopii
fotoemisyjnej (ang. angle-resolved photoemission spectroscopy — ARPES)
i katoworozdzielczej spektroskopii fotoemisyjnej z rozdzielczoscia spinowa (ang. spin-
resolved angle-resolved photoemission spectroscopy — SR-ARPES). Przedmiotem
badan jest réwniez wptyw napylonych sub-monowarst metali magnetycznych na
strukture elektronowa w fazach topologicznie nietrywialnych.

Praca miesci si¢ na 167 stronach wtaczajgc spis treéci i streszczenie.
W rozdziale pierwszym znajduje sie prezentacja celu istruktury pracy. Kolejne
rozdzialy przedstawiajg podstawy teoretyczne, techniki pomiarowe uzyte
w badaniach, opis prac nad tworzeniem warstw epitaksjalnych, oraz wyniki badan
struktury pasmowej metodami fotoemisyjnymi. Po konkluzjach znajduje sie
Suplement, w ktérym przedstawione zostaty linie eksperymentalne wykorzystane
w badaniach, lista probek oraz kod ktéry pan mgr. Barttomiej Turowski napisat
do symulacji obrazu dyfrakcji wysokoenergetycznych elektronéw RHEED.

Streszczenie zajmujace jedna strone dobrze prezentuje najwainiejsze
osiggniecia pracy atakie uzyte metody badawcze. W rozdziale pierwszym
przedstawiajgcym cel i strukture rozprawy w sposéb zwiezty podane sg wstepne
informacje na temat materiatéw topologicznie nietrywialnych, uzasadnienie
podjetych badar na cienkich warstwach Pb1.Sn.Se oraz a-Sn. Waznym przytoczonym
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argumentem jest fakt, Ze metodqg MBE mozna uzyskaé takie orientacje cienkich
warstw, ktére nie sy otrzymywane na monokrysztatach, ponadto jest mozliwe
przygotowanie warstwy z pewnymi naprezeniami, ktére wplywaja na strukture
elektronowg. Przedstawienie celéw pracy w punktach jest dobrym rozwigzaniem,
ktdére dodaje klarownosci rozprawie.

Rozdziat drugi, czyli Wstep teoretyczny stanowi krétkie przedstawienie opisu
teoretycznego materiatdw topologicznych, a w  szczegdlnosci izolatoréw
topologicznych, topologicznych izolatoréw krystalicznych, semimetali Diraca i Weyla.
Nastgpnie omdwione s3 wtasnosci materiatéw badanych w pracy, czyli PbiSn.Se
oraz a-Sn ze szczegétami dotyczacymi stanéw topologicznie nietrywialnych i ich
pojawianiem sie w zaleznosci od sktadu (Pb;..Sn.Se) albo tez przytozonego naprezenia
(a-Sn). Wstep teoretyczny ma walory dydaktyczne, jako encyklopedyczny skrét
wiedzy na temat najwazniejszych stanéw topologicznych oraz materiatéw uzytych
W pracy. Jest on tez wystarczajacy na potrzeby rozprawy doktorskiej.

Metody eksperymentalne wykorzystane w badaniach Doktoranta zostaty
przedstawione szczegétowo w rozdziale trzecim. S3 to przede wszystkim epitaksja
z wigzek molekularnych (molecular beam epitaxy - MBE), katoworozdzielcza
spektroskopia fotoemisyjna (angle-resolved photoemission spectroscopy - ARPES),
a takze inne metody wykorzystane w pracy, takie jak RHEED, XRD, SEM, AFM oraz
spinowo rozdzielcza spektroskopia SR-ARPES. Wiele miejsca zajmuje obszerne
i dydaktyczne przedstawienie techniki MBE oraz jej podstaw fizycznych. Aparatura
do MBE uiyta do celéw pracy doktorskiej i preparatyka warstw zostaty opisane
ze znaczng ilodcig detali technicznych i moim zdaniem w sposéb  wyjgtkowo
szczegbtowy jak na prace doktorska.

Metody ARPES oraz SR-ARPES zostaly oméwione juz nie tak szczegdtowo.
W przypadku ARPES doktorant przedstawit trzy-stopniowy model fotoemisji, ktéry
moze postuzyé do wyznaczenia sktadowej wektora falowego prostopadtej
do powierzchni dla badanego elektronu w krysztale. W tym opisie zabrakio pewnego
doprecyzowania, ze zakfada sie iz to elektrony w stanie koricowym fotoemisji sg
swobodne (zatozenie - model stanu koncowego elektronéw swobodnych), a nie
ogolnie elektrony w krysztale (str. 53). Elektrony znajduja sie¢ w stanie koricowym
po absorpcji fotonu, wiec majg energie rzedu kilku lub kilkudziesigciu eV powyzej
energii Fermiego przy wzbudzeniu promieniowaniem UV i stad takie zatozenie ma
pewien sens. Oczywiscie, wiadomo, ze istnieja od niego odstepstwa. W rozdziale
opisana jest tez analiza danych ARPES. W szczegd6lnoéci okreélenie poziomu Fermiego
odbywa si¢ poprzez policzenie drugiej pochodnej widma pasma walencyjnego
i znalezienie miejsca zerowego takiej funkcji. Mam wiec pytanie, dlaczego zostat
wybrany taki sposéb okreslenie energii Fermiego zamiast na przyktad fitowania
rozktadu Fermiego-Diraca, co jest typowym podejéciem w analizie danych ARPES.
W celu wyznaczenia energii Fermiego czesto dopasowuje sie rozktad Fermiego-Diraca
przemnozony przez funkcje liniowa o ujemnym nachyleniu odzwierciedlajgcg wzrost
intensywnosci wraz z energig wigzania.




Rozdziat czwarty stanowi studium preparatyki cienkich warstw Pbi,Sn,Se
oraz a-Sn  przy uzyciu metody MBE. Systematyczne badania przeprowadzone
metodami RHEED, AFM, XRD oraz EDS pozwolity scharakteryzowa¢ morfologie i sktad
chemiczny warstw oraz obecne w nich naprezenia. Prace dostarczyly réwniez
interesujgcych wnioskéw na temat mechanizméw wzrostu warstw w funkcji np.
temperatury podfoza ipozwolity na obserwacje liczby warstw na podstawie
pomiaréw RHEED. W szczegélnosci wykazano, ze warstwy o-Sn na CdTe/GaAs
wykazujg naprezenia, ktdre powinny spowodowaé powstanie stanu semimetalu
Diraca. Badano réwniez powierzchnig Pby,Sn,Se po napyleniu metali przejsciowych
Fe oraz Mn, ktére sa domieszkami magnetycznymi i jak sie okazuje utworzyty
warstwy amorficzne. Tego typu domieszki byly uzyte, gdy: z pewnym
prawdopodobieristwem mogty wywotaé uporzadkowanie ferromagnetyczne.

Pierwsze wyniki pomiaréw metodg ARPES przedstawione w pracy dotycza
warstwy topologicznego izolatora krystalicznego Pbo.7aSno26Se o orientacji (001)
zpowierzchnia ~ dekorowang  sub-monowarstwg  manganu. Pomiary te
przeprowadzono w Narodowym Centrum Promieniowania Synchrotronowego
SOLARIS w Krakowie. Tematyka dotyczy badan interfejsu magnetycznego metalu
i izolatora topologicznego, jest wiec istotna ze wzgledu na perspektywy aplikacyjne
w spintronice. Doktorant przestudiowat wptyw manganu w iloéci od 0.1 do 0.6
monowarstwy na powierzchniowe stany topologiczne obserwowane w Pbg.74Sng.2¢5e
przy punkcie X. Wyniki dowiodty, ze napylanie od 0.1 do 0.6 ML Mn przesuwa
poziom Fermiego w sposdb odpowiadajacy domieszkowaniu elektronéw, przybliza
stozki Diraca w przestrzeni wektora falowego, a obserwowane zmiany zachodzg
najszybciej przy najmniejszej ilosci domieszki (0.1 ML). Zblizanie sie stozkéw Diraca
jest interpretowane jako spowodowane ewolucja sktadu powierzchni w kierunku fazy
trywialnej topologicznie. W pracy jest podane (str. 87), ze zmiana struktury
pasmowej, ktora zachodzi na powierzchni Fermiego wraz z obnizeniem energii
Fermiego jest przejsciem Lifschitza. Jednak wtasciwa definicja przejscia Lifshitza, to
zmiana topologii powierzchni Fermiego. Taka zmiana nie musi wigzaé sie
z przesunigciem energii Fermiego. Chciatbym zapytaé, czy przeiécie Lifschitza
rzeczywiscie ma miejsce przy dekorowaniu powierzchni manganem? Czy przejécie
od punktow Diraca do okregéw lub natozenie sie tych okregdw jest takim przejéciem?
Do odpowiedzi wskazane bedzie przedstawienie sytuacji na odpowiednim rysunku.

Kolejnym tematem poruszonym w pracy jest napylanie magnetycznych
metali (Fe, Mn) na powierzchnig (111) Pby.Sn,Se. Na tej powierzchni réwniez istnieja
stany powierzchniowe nietrywialne topologicznie. Widaé tutaj zalete metody MBE,
gdyz dzigki niej mozna bada¢ takg powierzchnie, a dla monokrysztatu o strukturze
NaCl istnieje trudnos¢ w otrzymaniu powierzchni (111) w wyniku przetamania.
Badania przeprowadzone dla warstw o sktadzie Pbo7Snos0Se z domieszkowaniem
typu n lub p wykazaty réwniez przesuwanie sie energii Fermiego w wyniku napylania
Fe lub Mn odpowiadajgcemu domieszkowaniu elektronowemu. Na spektrach
wyraznie widac stozki Diraca. Zaobserwowano réwniez powstawanie rozszczepienia
Rashby powstatego po napyleniu metali magnetycznych i udokumentowano wptyw




ilosci domieszki na to rozszczepienie. W spektrach widoczne s3 réwniez stany
pochodzace od gazu dwuwymiarowego, ktéry utworzyt sie na powierzchni.

Celem i motywacja do pracy byta réwniez weryfikacja przewidywan
teoretycznych o otwieraniu si¢ przerwy w pasmie topologicznym na skutek
dekorowania powierzchni domieszkami magnetycznymi. Tego typu domieszkowanie
moze indukowaé ferromagnetyzm i prowadzi¢ do ztamania symetrii krystalicznej.
W szczeg6lInosci te obserwacje miaty mie¢ miejsce réwniez dla powierzchni (111)
badanego krystalicznego izolatora topologicznego. Jednak przy opisie wynikéw nie
znalaztem dyskusji nad ewentualnym powstawaniem tego rozszczepienia. Jasna
informacja, ze takie rozszczepienie nie zostato zaobserwowane, jest podana dopiero
w podsumowaniu rozdziatu na stronie 103.

Na poczatku rozdziatu 5.2 (rysunek 5.6) znajduje sie tez obserwacja, ze
w warstwie Pho7Sno3Se widoczna jest przerwa energetyczna w temperaturze T=300K
wbrew przewidywaniom wzoru Preier’a (rys. 2.8). W dalszej czesci pracy postawiona
jest teza, ze sktad powierzchni Pby.,Sn.Se zmienia sie poprzez redukcje zawartosci Sn
w probkach z napylonymi metalami przej$ciowymi, co ttumaczy powstanie przerwy
energetycznej. Mogto to mie¢ zwigzek z resztkowg zawartoscia Mn na powierzchni
warstwy Pbg7SngsSe. Czy istnienie  Mn na warstwach PhosSngsSe zostato

potwierdzone doswiadczalnie?

Wazng czgscig pracy s pomiary fotoemisyjne z rozdzielczoscig spinowa.
Badania przeprowadzone przy linii PHELIX dostarczyly kilku interesujacych wynikéw.
Przede wszystkim pokazano, ze tekstura spinowa obecna w Pby,SnSe w fazie
topologicznego izolatora krystalicznego jest réwniez obecna w fazie normalnego
izolatora dla tego uktadu. Jest to wynik nowy i oryginalny dla powierzchni (111).
Zaobserwowano réwniez przerwe energetyczng otwierajacy sie pod wpltywam
napylenia submonowarstwy zelaza. Powstawanie tej przerwy zostato wyjaénione jako
efekt zmiany sktadu chemicznego powierzchni warstwy przez redukcje zawartosci Sn.
Zastanawiajagcym wynikiem jest brak widocznego rozszczepienia Rashby. Powstaje
pytanie, czy mogto to miec zwiazek ze stabsza rozdzielczoscia analizatora, czy tez

réznicg w jako$ci powierzchni.

Badania struktury pasmowej metodg ARPES zostaty réwniez przeprowadzone
dla warstw epitaksjalnych a-Sn na CdTe, ktéry to bufor powoduje powstanie
naprezenia Sciskajgcego réwnolegtego do powierzchni. Warstwy te ze wzgledu
na przytozone naprezenie powinny znajdowac sie w stanie semimetalu Diraca. Sa to
pierwsze i oryginalne badania metoda ARPES struktury elektronowej cyny w tej
postaci napodtozu CdTe. Niestety pomiary byly prowadzone w wiekszosci
w temperaturze pokojowej. Wykorzystanie ciektego azotu lub helu do chtodzenia
manipulatora z pewnoscig pozwolifoby zebra¢ dane lepszej jakosci. Otrzymana
struktura pasmowa jest dos¢ analogiczna do tej zmierzonej wczesniej dla (001)
a-Sn/InSb i opublikowanej w innym artykule. W wynikach wida¢ trzy stany
powierzchniowe (SS1, SS2, SS3), pasmo cigzkich dziur (HH) oraz tréjwymiarowe




pasmo ,s” pochodzace z wnetrza krysztatu. Wyniki potwierdzaja, ze w warstwie a-Sn
realizowany jest stan semimetalu Diraca.

Rozprawa doktorska jest dobrze przygotowana pod wzgledem redakcyjnym.
Pod tym wzgledem chciatbym wyr6zni¢ strong graficzng w rozdziatach 1 i 2. Uzyty
jezyk angielski pozwala na dobre zrozumienie materiatu. W pracy wystapity tez
pewne btedy redakcyjne, na przyktad rysunki 2.6 c oraz 2.4 nie pojawiaja sie w tekscie
zgodnie z ich numeracja, a na stronie 90 mamy ,images (a) and (a)”. Brakuje tez
rysunku 5.8 f, do ktérego w tekscie znajduje sie odniesienie. Rysunki 5.10 oraz 5.15
bylyby bardziej czytelne, gdyby przy danych umieszczono strzatki kierujace
do odpowiednich osi.

Na podstawie rozprawy doktorskiej mozna réwniez stwierdzi¢, ze pan mgr
Barttomiej Turowski wniést swoj wktad do budowy i uruchamiania aparatury
do wytwarzania cienkich warstw metodg MBE w Instytucie Fizyki PAN. Przygotowat
takze skrypty w jezyku Python do obstugi tejze aparatury. Ponadto stworzyt program
do symulacji wynikéw RHEED i odpowiednie procedury do analizy danych ARPES. To
wszystko przemawia na korzy$¢ doktoranta, gdyz Jego praca nie obejmowata tylko
bezposrednio prowadzenie badan do doktoratu lecz réwniez rozbudowe aparatury
oraz tworzenie procedur komputerowych.

Wyniki z rozprawy doktorskiej zostaty juz czeéciowo opublikowane. W pracy
zatytutowanej ,Spin-polarization of topological crystalline and normal insulator
Pb1.Sn.Se (111) epilayers probed by photoelectron spectroscopy”, ktéra ukazata sie
w Applied Surface Science, pan mgr Bartfomiej Turowski jest pierwszym autorem.
Ponadto artykut zatytutowany ,Signatures of dephasing by mirror-symmetry breaking
in weak-antilocalization magnetoresistance across the topological transition in
Pb1..Sn\Se”, ktory jest powigzany z tematyka doktoratu i ktérego wspotautorem jest
Doktorant, opublikowany zostat w Physical Review B. Pozostate wyniki zwigzane
z praca doktorska nie zostaly jeszcze opublikowane. Jest to manuskrypt zatytutowany
»Surface States of Topological Crystalline Insulator Pbi.SnSe with Ultrathin
Transition Metal Adsorbate”, w ktérym Doktorant rozpoczyna liste autoréw oraz
praca zatytutowana , 3D Topological Semimetal Phases of Strained a-Sn on Insulating
Substrate”.

W podsumowaniu chciatbym napisaé, ze pan mgr Bartomiej Turowski podjat
sig bardzo wymagajacego tematu, ktérym jest badanie struktury elektronowej
materiatéw topologicznie nietrywialnych metodami ARPES i SR-ARPES. Jest to
tematyka, kt6ra wzbudza bardzo duze zainteresowanie wiodacych grup badawczych
nie tylko zajmujacych sie metoda ARPES. Giéwnym atutem pracy jest wykorzystanie
cienkich warstw topologicznego izolatora krystalicznego oraz semimetalu Diraca.
Pozwolito to na pomiary powierzchni zwykle niedostepnych dla monokrysztatéw oraz
na badanie warstwy przy odpowiednim naprezeniu. Doktorant wykonat duzg prace
doswiadczalng poczgwszy od wudziatu w rozbudowie laboratorium poprzez
systematyczng prace nad przygotowaniem cienkich warstw metodg MBE
a skoniczywszy na zaawansowanych pomiarach ARPES i SR-ARPES przy synchrotronie




Solaris. Na podstawie przedstawionej powyzej analizy wynikéw, stwierdzam, ze
rozprawa doktorska pana mgr. Barttomieja Turowskiego zatytulowana ,Molecular
beam epitaxial (MBE) growth and angle-resolved photoelectron spectroscopy
(ARPES) studies of Pbi.SnSe and a-Sn topological materials” spetnia ustawowe
i zwyczajowe wyniki stawiane rozprawom doktorskim. Wnosze réwniez
o dopuszczenie Doktoranta do dalszych etapéw postepowania w sprawie nadania
stopnia doktora.

Dr hab. Pawet Starowicz
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