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Recenzja rozprawy doktorskiej mgr. Marka Dachniewicza
pt.: ,Niskowymiarowe nanostruktury antymonu na
anizotropowych powierzchniach krzemu”

Rozprawa doktorska mgr. Marka Dachniewicza jest pracg eksperymentalng z zakresu fizyki
powierzchni i poswigcona jest badaniom struktur niskowymiarowych.

Badania byty realizowane w warunkach ultra-wysokiej prézni (UHV). Wtasciwosci strukturalne
okreslano za pomocg odbiciowej dyfrakcji wysokoenergetycznych elektronéw (RHEED) i skaningowej
mikroskopii tunelowej (STM), natomiast wtasciwosci elektronowe za pomocg spektroskopii tunelowej
i katowo-rozdzielczej spektroskopii fotoelektronéw oraz metod obliczeniowych teorii funkcjonatu
gestosci (DFT).

Promotorem rozprawy jest prof. dr hab. Mieczystaw Jatochowski z Katedry Fizyki Powierzchni
i Nanostruktur Wydziatu Matematyki, Fizyki i Informatyki Uniwersytetu Marii Curie-Sktodowskiej w
Lublinie.

Rozprawa, liczgca 164 strony, napisana w jezyku polskim zostata podzielona na szesé
rozdziatdw (nie pie¢, jak napisano w Przedmowie stanowigcej Rozdziat 1) poprzedzonych wykazem
skrotéw. Rozprawe uzupetniajg dwa dodatki, bibliografia zawierajaca 159 pozycji i wykaz publikacji
oraz konferencji Autora.

Uktad rozprawy jest standardowy: w Rozdziale 1 zdefiniowano cel pracy, ktérym jest
opracowanie metod otrzymywania, a nastepnie zbadanie wtasciwosci strukturalnych i elektronowych
jednowymiarowych struktur wytworzonych z atoméw antymonu (Sb) na anizotropowych
powierzchniach krzemu (Si).

Badania dotyczg aktualnej i ciekawej tematyki, poniewaz w postepujgcej miniaturyzacji
elektroniki efekty kwantowe wynikajace z ograniczeri wymiarowosci majg coraz wieksze znaczenie, a
przy ograniczaniu rozmiarow materiaty zyskuja nowe wiasciwosci, inne od witasciwosci materiatu
litego. W przypadku antymonu, ktéry w fazie litej jest topologicznym pétmetalem, obliczenia DFT
przewidujg dla struktur 2D znaczace zmiany struktury elektronowej na skutek kwantowego efektu
rozmiarowego, np. otwarcie przerwy energetycznej i przejcie w stan izolatora topologicznego.
Natomiast dla faricuchéw lub wstgzek atoméw, czyli struktur jednowymiarowych, spodziewane sa
jeszcze dalej idgce zmiany. Przeszkodg w opracowaniu technologii wytwarzania struktur
jednowymiarowych Sb jest preferowana sublimacja w postaci molekut/tetramerdw Shs, i dla tworzenia
struktur jednowymiarowych konieczna jest ich dysocjacja. Rozwigzanie tego problemu szeroko otwiera
pole badan doswiadczalnych. W recenzowanej pracy uzyto metody, ktéra do tej pory nie byta
stosowana w przypadku Sb, mianowicie zastosowano surfaktant, ktérego zadaniem byto obnizenie
energii powierzchniowej molekut i zmniejszenie energii potrzebnej do rozbicia molekuty na atomy.
Jako surfaktant uzyto Pb.

W Rozdziale 2 omdéwiono podstawowe wiasciwosci Sb oraz diagramy fazowe ukfadow
istotnych dla realizacji pracy: antymon-krzem, antymon — otéw i antymon — ztoto. Zamieszczono tez
krétkie wprowadzenie do nanostruktur jedno i dwuwymiarowych, a takze oméwiono podstawy



teoretyczne dotyczace tunelowania czastki przez prostokatng jednowymiarowg bariere potencjatu i
teorie pomocne przy interpretacji obrazéw STM.

Rozdziat 3 to rozdziat aparaturowy. Obszernie opisano w nim metody eksperymentalne
wykorzystane do przeprowadzenia badan, aparature UHV, sposdb nanoszenia warstw, pomiaru
temperatury probki i okreslania ilosci naniesionego materiatu. Nie uwzgledniono przy tym
spektroskopii fotoelektrondw, chociaz w Rozdziale 5 sg prezentowane badania z uzyciem tej metody.

W Rozdziale 4 przedstawiono badania wzrostu warstw Sb na powierzchni Si o orientacji (110).
Na czystej powierzchni Si(110) tworzy sie rekonstrukcja (16x2) z charakterystycznymi rzedami wzdtuz
dwéch kierunkéw [-112] i [1-12]. Przez odpowiednia obrébke termiczng mozna wytworzyé
jednodomenowga powierzchnie z rzedami w jednym z kierunkéw, dlatego powierzchnia ta jest czesto
wykorzystywana w badaniach wzrostu jednowymiarowych struktur. W pracy zamieszczono jeden
obraz STM tej powierzchni (Rys 4.2a), niestety charakterystyczna dla rekonstrukcji struktura w postaci
rzed6éw nie jest na nim tatwa do rozpoznania. W rozprawie mgr Marek Dachniewicz nie wykorzystuje
tej powierzchni bezposrednio, ale bada wzrost Sb na zmodyfikowanej powierzchni Si(110), z
rekonstrukcjg (3x2) indukowana antymonem oraz powierzchni Si(110) modyfikowanej atomami Pb, o
rekonstrukcji (4x2).

W literaturze znane sg dwa typy rekonstrukcji (3x2). Pierwsza (tzw. alfa) obserwowana jest dla
niskiego pokrycia Sb (0.5 ML), druga (tzw. beta) dla wysokiego pokrycia atomami Sb (1 ML). Doktorant
przeprowadzit badania na powierzchni Si(110) z rekonstrukcjg (3x2) indukowang niskim pokryciem Sb.

Informacje na temat powierzchni Si(110) modyfikowanej Pb zamieszczone zostaty w dodatku
A. Z danych literaturowych [pozycja 154 Bibliografiil opartych na badaniach dyfrakcji
niskoenergetycznych elektronéw wynika, ze istotna dla rozprawy rekonstrukcja (4x2) Pb obserwowana
jest dla temperatur ponizej 200 K, poniewaz w tej temperaturze zachodzi odwracalne przejscie fazowe
do rekonstrukcji (1x1). Na zaprezentowanych w Dodatku A obrazach STM nadstruktura (4x2)
powierzchni obserwowana jest w temperaturze pokojowej, co ttumaczone jest zaleznoscia
temperatury przejécia fazowego od jakosci warstwy Pb. W tym miejscu nasuwa sie pytanie czy
wiadomo jaki jest kluczowy parametr preparatyki prowadzacy do przesuniecia temperatury przejscia
powyzej temperatury pokojowej i czy przejscie byto obrazowane w pomiarach STM?

Sb naniesiony w pokojowej temperaturze na powierzchnie Si(110) z rekonstrukcjg (3x2)
indukowang Sb tworzy warstwy amorficzne, ktérych wygrzewanie w temperaturze okoto 300°C
prowadzi do krystalizacji Sb. Dla nominalnych grubosci warstw wiekszych od 1 BL (warstwy podwdjnej)
powstajg wyspy stabo zwigzane z podtozem o przypadkowej orientacji wzgledem podtoza, o dwéch
typach ksztattu wskazujacych na orientacje (111) i (110) ich powierzchni.

Znacznie ciekawsze wyniki pod wzgledem tworzenia sig struktur niskowymiarowych uzyskano
dla powierzchni Si(110) modyfikowanej Pb. Badania wzrostu przeprowadzono dla pokryé do grubosci
1 ML, nanoszonych w pokojowej temperaturze a nastepnie wygrzewanych w temperaturze z zakresu
od 100 do 340°C. Bezposrednio po naniesieniu warstwy byly amorficzne, a antymon pozostawat w
formie molekut. Zaobserwowano trzy typy faricuchéw atomowych, z ktérych dwa juz po wygrzewaniu
w temperaturze 100°C, w ktorej klastery antymonu ulegajg rozpadowi a struktura powierzchni
uporzadkowaniu. Temperatura rozpadu molekut Sb jest duzo nizsza niz dla niemodyfikowanej
powierzchni Si(110). Efekt ten przypisano atomom Pb dziatajgcym jako surfaktant. Trzeci rodzaj
tancuchéw zaobserwowano po wygrzewaniu w temperaturze 340 °C, ktéra jest bliska temperaturze
desorpcji Pb. Nastepuje wtedy silna reorganizacja powierzchni, wbudowywanie Sb w warstwe
powierzchniowg krzemu, czeéciowa desorpcja Pb i tworzenie taricuchéw Pb. Wyniki spektroskopii



tunelowej pokazujg, Ze struktura elektronowa podtoza ma charakter pétprzewodnikowy, natomiast
fancuchy majg metaliczny charakter.

W Rozdziale 5 przedstawiono badania wytwarzania struktur jednowymiarowych na
powierzchniach wicynalnych krzemu, czyli takich ktore charakteryzujq sie regularnym uktadem stopni
atomowych. Do badan wybrano powierzchnig (553), ktdrej tarasy majq orientacje (111) a stopnie
atomowe sg prostopadte do kierunku [11-2] i majg wysokos$¢ rowng odlegtosci miedzy ptaszczyznami
Si(111).

W Podrozdziale 5.1, wprowadzajacym do tematyki powierzchni wicynalnych krzemu
podawana, szerokos$¢ tarasu wynosi 1.44 nm, natomiast w kolejnym podrozdziale, opisujgcym wyniki
badan jest to juz 1.48 nm, skad bierze sie ta roznica?

Podobnie jak w Rozdziale 4, prezentowane w Rozdziale 5 badania byty przeprowadzone nie na
czystej powierzchni Si, ale powierzchni modyfikowanej - w tym przypadku byta to modyfikacja Au lub
Pb. Nanoszac ztoto w odpowiedniej ilosci i warunkach preparatyki uzyskuje sie powierzchnie Si(553),
dla ktérej na kazdym tarasie znajduja sie 2 rzedy atoméw Au tworzgce tancuch o dtugoéci nawet
kilkudziesigciu atomow. Powierzchnie przygotowano stosujac sie do procedury znanej z literatury. Za
pomocg STM dokonano pomiaréw topografii powierzchni w zaleznosci od temperatury i ilosci
naniesionego Sb. Stwierdzono, ze nanoszenie Sbh prowadzi do powstawania wielu rodzajéw struktur, w
tym struktur uporzgdkowanych wzdtuz krawedzi taraséw, jednak analiza pokrycia powierzchni
wykazata brak termicznej dysocjacji tetrameréw Sb. Z tego wzgledu przeprowadzono preparatyke
warstw Sb w wyzszych temperaturach, ktéra zapewnita dysocjacje molekut Sb, ale jednocze$nie
prowadzita do znacznej reorganizacji powierzchni. Przy zoptymalizowanej iloéci antymonu i ztota (0.33
ML i 0.66 ML) oraz odpowiednio dobranych warunkach preparatyki uzyskuje sie powierzchnie z
naprzemiennie wystgpujgcymi obszarami, ktdre zidentyfikowano jako obszary o orientacji (221) i (111).
Na tarasach (111) za pomoca STM zidentyfikowano rekonstrukcje (V3xv3), ktéra moze indukowaé
zaréwno Au, jak i Sb. Na tarasach $cian o orientacji (221), ktére maja szerokos$¢ okoto 1,1 nm, widoczne
sg tancuchy o dtugosci odpowiadajcej kilkudziesigciu statych sieci krzemu. z dodatkowa modulacja
odpowiadajacg 5 odlegtosciom miedzy atomami krzemu w kierunku [-110]. Badania spektroskopii
tunelowej wskazaty na metaliczny charakter tego obszaru. Jest to bardzo ciekawy wynik, poniewaz daje
nadziejg na uzyskanie jednorodnych struktur jednowymiarowych na catej powierzchni prébki, jesli
preparatyka przeprowadzona zostanie dla powierzchni Si(221).

Rowne ciekawe sg badania zaprezentowane w podrozdziale 5.4 przeprowadzone dla
powierzchni Si(553) modyfikowanej Pb, opublikowane ostatnio w artykule, ktérego mgr Marek
Dachniewicz jest pierwszym autorem [pozycja 148 Bibliografii]. Powierzchnia zostata przygotowana
zgodnie z procedurg znang z literatury i sktada sie z regularnych taraséw o orientacji (111) pokrytych
nanowstazkami otowiu o szerokosci odpowiadajacej szerokosci taraséw dla orientacji (553) krzemu,
czyli 1.48 nm. Stwierdzono, ze juz dla preparatyki przeprowadzonej w temperaturze pokojowej,
nastgpuje rozpad molekut Sb, a antymon wypiera otdéw z powierzchni, ktéry tworzy tréjwymiarowe
wyspy o gestosci i objetosci zaleznej od ilosci naniesionego Sb. Na obszarach miedzy wyspami
morfologia tarasow zostaje zachowana, jednak zaburzona zostaje struktura nanowstgzek. Analiza
obrazéw STM zebranych dla tego samego obszaru przy réznych polaryzacjach prébki i poréwnanie z
symulacjami obrazéw uzyskanychna podstawie obliczeri DFT pozwolito ustali¢ model atomowy
powierzchni. Na kazdym z taraséw tworzg sie dwa faricuchy atoméw, jeden z atoméw Sb, drugi Pb. W
rozprawie przedstawiono kompleksowa analize struktury elektronowej powierzchni uwzgledniajgca
wyniki spektroskopii tunelowej, katowo-rozdzielczej spektroskopii fotoelektrondw (wykonanej przez
mgr inz. Lucyne Zurawek i dr. Marka Kopciuszyriskiego z Katedry Fizyki Powierzchni i Nanostruktur



UMCS) oraz obliczenia DFT struktury pasmowej powierzchni Si(553)-PbSb wykonane przez prof. dr.
hab. Mariusza Krawca z tej samej Katedry. Na podstawie tej analizy stwierdzono, ze struktura
elektronowa powierzchni charakteryzuje sie metalicznymi jednowymiarowymi pasmami, ktdrych
gtéwny wktad pochodzi od faricuchéw Sb.

Rozprawe zamyka Rozdziat 6 trafnie podsumowujacy wyniki badan i wnioski.

Do strony edytorskiej rozprawy mam nastepujgce uwagi:

e narys. 3.9 (opis metody RHEED) kierunek padania wigzki elektronéw na rysunku jest inny niz
kierunek podawany w tekscie przy objasnianiu rysunku. Podobna sytuacja ma miejsce dla rys.
4.11irys.5.17;

e wrozdziale 5.2.1 dla powierzchni Si(553) kierunek [11-2] jest okre$lany jako wzdtuz krawedzi
taraséw natomiast w rozdziale 5.4.2 jako w poprzek tarasow;

e str. 19 niejasne sformufowanie: ”“Nastepnie mozemy policzy¢ gestos¢ pradu
prawdopodobienstwa padajgcego i tunelowanego przez bariere potencjatu”

e str. 70 ,co sugeruje orientacje powierzchni wysp w kierunku (110)” oraz , powierzchnia jest
zorientowana wzdtuz kierunku (111)” powinno by¢ , w ptaszczyznie (110)”;

e str. 70 nieprawdziwa informacja ,Bardziej szczegétowe omdwienie wzrostu warstw Sb na
powierzchni Si(111)-(6x6)Au znajduje sie w dodatku B”.

Powyzsze uwagi nie majg wptywu na mojg wysoka ocene pracy i doceniam ogrom pracy
eksperymentalnej wykonanej przez mgr. Marka Dachniewicza, w efekcie ktdérej doprowadzit do
osiggniecia postawionego celu rozprawy. Przedstawiony opis technik badawczych swiadczy o dobrej
znajomosci podstaw fizycznych stosowanych metod doswiadczalnych.

Uwazam, ze eksperymenty zostaty w sposéb poprawny zaplanowane i wykonane, metody
badawcze bardzo dobrze dobrane, a bardzo bogaty materiat eksperymentalny w syntetyczny sposéb
zaprezentowany w rozprawie.

Podsumowujac, uwazam, ze przedstawiona mi do recenzji rozprawa doktorska spetnia warunki
okredlone w art. 13 ust.1 ustawy o stopniach naukowych i tytule naukowym oraz o stopniach i tytule
w zakresie sztuki z dnia 14 marca 2003 r. i wnosze o dopuszczenie mgr. Marka Dachniewicza do
dalszych etapow przewodu doktorskiego.



