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Recenzja rozprawy doktorskiej laroslava Lutsyka

Praca doktorska magistra laroslava Lutsyka zatytutowana ,Electronic structure
investigation of transition metal dichalcogenides with charge density waves: the case of
1T-Ta$; and its heterostructures with graphene” zrealizowana byta na Wydziale Fizyki i
Informatyki Stosowanej Uniwersytetu todzkiego pod kierunkiem dr hab. Pawia
Kowalczyka prof. Ut, a wczesniej prof. Zbigniewa Kluska, ktéry niestety nagle i
przedwczesnie opuscit swiat zywych. Promotorem pomocniczym jest dr Pawet Dgbrowski.
Praca napisana jest w jezyku angielskim.

Manuskrypt pracy doktorskiej sktada sie przede wszystkim z pieciu gtéwnych rozdziatéw,
z ktorych pierwszy to czeéc literaturowa, a pozostate cztery dotyczg wynikdw pracy
doktoranta. Manuskrypt zawiera réwniez, krétki wstep i podsumowanie catoéci, a konczy
sig na bardzo bogatej liscie odnosnikéw do literatury (w sumie 205). Dodatkowo w
rozdziale na poczatku pracy zamieszczono wykaz dorobku publikacyjnego doktoranta, na
ktory sktada sig wspétautorstwo 6 publikacji w recenzowanych periodykach naukowych,
z czego 5 dosc blisko zwigzane sg z tematykg rozprawy doktorskiej (w jednej z nich
doktorant jest pierwszym autorem). Brak jest informacji o wystgpieniach
konferencyjnych. Catkowita liczba cytowan wspomnianych prac wynosi 40 wedtug bazy
Web of Science, a jego index Hirsha wynosi 3, co jest wynikiem pokazujacym, ze mtody
badacz zaczyna byc dostrzegany przez spotecznos¢ naukowa. Nalezy réwniez podkreslic,
ze doktorant byt kierownikiem projektu ETIUDA (NCN) dotyczacego sciéle tematyki
podjgtej w swojej pracy doktorskiej oraz uczestniczyt w projektach Opus 10 (prof. Klusek)
i OPUS 16 (prof. Kowalczyk), co zapewne przektada sie na jego bogate doswiadczenie
zdobyte w pracach nad materiatami o strukturze dwuwymiarowe;j.

Pierwszy rozdziat manuskryptu obejmuje skrécony opis wilasciwoéci materiatéw o
strukturze dwuwymiarowej bedgcej przedmiotem pracy — dwusiarczek tantalu (TaS;) oraz
grafen (autor nieprecyzyjnie wprowadzana rozwiniecie nazwy TaS,, z ang. Tantalum
sulfide). Doktorant w tym rozdziale skupia sig na opisie krystalografii i struktury
elektronowej obu materiatéw, sygnalizujgc kluczowe dla pracy informacje w tym
obszarze. W przypadku dwusiarczku tantalu zwraca uwage na rézne fazy (dla politypu 1T),
a przypadku grafenu na réine podtoza, na ktérych jest hodowany.

Rozdziat pierwszy wbrew tytutowi nie zawiera przekazu na temat motywacji autora, ktdrej
zarys mozna jednak zobaczy¢ w poprzedzajacym wstepie.

Ponadto, z uwagi na to, ze kolejne rozdziaty odnoszg sie juz do czesci wynikowej, musze
podkreslic fakt, ze w rozdziale pierwszym brakuje chociazby krétkiego opisu metod
badawczych uzywanych przez doktoranta (STM, ARPES, AFM/KPFM, XPS, STS, LEED). Jest
to moim zdaniem podejscie mato dydaktyczne. Pewne szczatkowe informacje techniczne
dotyczace konfiguraciji aparatury przedstawione sg jednak w kolejnych rozdziatach.
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W rozdziale pierwszym mozina by réwniez umiesci¢ metodologie przygotowania probek,
ktéra w obecnej wersji porozrzucana jest w pracy w roznych miejscach.

Rozdziat drugi to kompleksowe studium wiasciwosci strukturalnych i elektronowych
eksfoliowanego 1T-TaS; z uzyciem roznych technik spektroskapowych i dyfrakcyjnych w
ultra wysokiej prézni. W ogdlnosci autor przede wszystkim skupia sie na wskazaniu roznic
pomiedzy rdznymi fazami jakie wystepujg w 1T-TaS;, w zaleznosci od temperatury.
Sposob przygotowania prébek opisany jest tylko jednym zdaniem — oczekiwatbym
znacznie wiecej informacji na ten temat. Nie jest dla mnie jasne czy doktorant na tym
etapie uzywat monowarstw eksfoliowanych krysztatow czy wersji objetosciowej? Zgaduje,
ze byfa to prébka objetosciowa. Nieco wiecej uwagi poswiecone jest przygotowaniu
aparatury badawczej.

Doktorant przedstawia ciekawe wyniki badan struktury powierzchni i morfologii 1T-TaS,,
uzyskanych za pomocga technik XPS, LEED i STM. Zwracam uwage na analize LEED dla
trzech faz (rys. 8) oraz na pigkne zdjecie HRSTM pokazane na rys. 9b.

Dalej doktorant pokazuje ewolucje fal gestosci standw dla réznych faz 1T-TaS; (CCDW,
NCCDW, ICCDW)} uzywajgc techniki STM, w szczegdlnosci zmiane ich orientacji w
odniesieniu do struktury krystalograficznej. Ewolucja struktury elektronowej w tych
przypadkach byta dalej badana technikg ARPES (rozszczepienie orbitali 5d) i
skonfrontowana z wynikami z metody STS. Doktorat podpiera swoje wyniki
eksperymentalne obliczeniami DFT. Czy doktorant mogtby skomentowac blizej
porownanie wynikow obliczen (rys. 14i) z wynikami ARPRES (14c), w szczegélnosci czy
moina strukture pasmowag rowniez odnies¢ do wynikéw pokazanych na rys. 14b lub 14a?
Wyniki przedstawione w tym rozdziale byly podstawg recenzowanej publikacji w Phys.
Rev. B. z 2018 roku.

W kolejnym rozdziale doktorant przechodzi do zagadnienia zwigzanego z grafenem
hodowanym na podtozu germanu o orientacji 001. Autor skupia sie na badaniu interakcji
grafenu z podiozem uzywajac takich technik jak LEED, ARPES, AFM/KPFM i STM/STS,
wpieranych przez obliczenia DFT. Doktorant pokazuje, ze oddziatywania miedzy podtozem
a grafenem nie sg przestrzennie jednorodne, a w niektérych miejscach wtasciwosci
elektronowe grafenu moga byc¢ silnie zaburzone przez german.

Ciekawym eksperymentem jest pokazanie jakie ograniczenia wprowadza grafen w
kontekscie uzycia go jako jednoatomowej warstwy ochronnej przed czynnikami
zewnetrznymi, takimi jak proces utleniania, na przykfadzie germanu. Autor pokazuje, ze
grafen nie jest perfekcyjnym kandydatem do tego zadania (w skali nano oznaki utleniania
pokazujg sie dos¢ szybko) ale w perspektywie krotkiego czasu pomiardw moze by¢ uzyty
jako skuteczna warstwa ochronna réwniez dla innych wrazliwych materiatow, np. 1T-TaS..
Dlaczego obszary 11 2 na rys. 26 traktowane s3 jako inne? — z rys. ¢ wynika, ze oba majg
charakter paraboliczny.

Doswiadczenie i wiedza z dwoch poprzednich rozdziatdéw stanowig solidng podstawe do
zagadnienia podjetego w rozdziale czwartym, w ktdrym autor opisuje badania struktury i
wiasciwosci elektronowych heterostruktury 1T-TaS,/grafen na podiozu weglika krzemu.
Po krotkim wstepie i odniesieniu do literatury w tej kwestii, autor krotko opisuje
metodologie przygotowania probek, podkreslajgc przy tym fakt wysokiej czystosci
interfejsu 17-TaS;-grafen. Czy na powierzchni 1T-TaS; zaobserwowano jakie$ pozostatosci
kleju lub polimeru po transferze?
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Doktorant opisuje procedure lokalizacji i identyfikacji pojedynczych ptatkow 1T-TaS; na
grafenie uzywajgc mikroskopii optycznej oraz AFM/KPFM, pokazujac miedzy innymi
zaleznos¢ map potencjatu od grubosci.

Bardzo ciekawie wyglgdajg badania starzeniowe prébek. Doktorant pokazat ewolucje
czasowg procesu utleniania wierzchniej warstwy prébki 1T-TaS,. Ponadto pokazany jest
proces usuwania utlenionej warstwy z uzyciem igty STM, ktéry wyglada jak kontrolowany
proces litografii w skali atomowej.

Dalej STM uzyty jest do badan wtasciwosci elektronowych heterostruktury, ktore
pokazujg istotny wplyw grubosci na strukture elektronowg 1T-Ta$; oraz jej wptyw na
strukture elektronowa grafenu (tzw. efekt bliskosci) poprzez transfer tadunku. Z drugiej
strony obecnosc grafenu moze modyfikowac wielkos¢ przerwy energetycznej 1T-TaS,.
Doktorant jako pierwszy zademonstrowat wyniki pomiarow fal gestosci stanow w
eksfoliowanych mono- i kilkkuwarstwach 1T-TaS; na podtozu grafenu.

W rozdziale pigtym utoienie w strukturze heterostruktury ulega kontrolowanej
modyfikacji — teraz warstwa grafenu ufoiona jest na powierzchni 1T-TaS: (bulk}.
Doktorant skupia sie przede wszystkim na badaniu interakcji miedzy grafenem i 1T-TaS;,
dia réznych stanow tego ostatniego (metal - potprzewodnik). Tym razem uzyto grafenu
hodowanego na germanie, ktory zostat przeniesiony na docelowe podioze. Pomimo, ze
transfer grafenu przy uzyciu elektrochemicznej delaminacji jest powszechnie uzywany to
wiadomo, ze jest to metoda, ktdra niestety wprowadza niewielkie zanieczyszczenia (m.in.
pozostatosci PMMA). Ciekawi mnie jak doktorant zapewnit wysokg czystosé probek (w
szczegolnosci interfejsu grafen-17-TaS;) potrzebnych do swoich badan w wysokiej prozni?
Czystos¢ probek potwierdzona jest przez autora wynikami z STM (rys. 43), pokazujac
idealng topografie oraz obecnosc fal gestosci stanow.

Na poczatku rozdziatu autor udowadnia zasadnos¢ uzycia grafenu na germanie, stusznie
kierujac sie lepszymi mozliwosciami jego transferu oraz wiekszym porzadkiem orientacji
domen grafenowych w warstwie. Wyniki dyfrakcji elektrondw na heterostrukturze
dostarczajg podstawowych informacji na temat struktury krystalicznej, czystosci
powierzchni oraz wzajemnej orientacji warstw.

Badania ARPES wykazuja, ze zarowno grafen jak i 1T-TaS; zachowujg swoje pierwotne
wiasciwosci elektronowe, takie jak przejscia fazowe w 1T-TaS; czy liniowa dyspersja pasm
w grafenie. Niemiej jednak, jednoczesnie obserwowane jest domieszkowanie grafenu na
typ p.

Doktorant nakresla rowniez ciekawe perspektywy dalszych badan hybrydy grafen-1T-
TaS;, ktora z calg pewnoscig jest bardzo interesujgca. Ciekawe bytoby przyktadowo
doktadne zbadanie ewolucji struktury elektronowej w zaleinosci kata skrecenia miedzy
warstwami.

Manuskrypt konczy sig krétkim rozdzialem podsumowujgcym kluczowe wediug autora
wyniki przedstawione w pracy. Miatem nadzieje, ze chociaz w tym rozdziale bede magt
dowiedzie¢ sie co w szczegdlnosci jest osiagnieciem doktoranta i co on sam zrobit.
Pomimo wielu ciekawych i wartosciowych wynikdw badan przedstawionych w pracy,
bedacych zapewne réwniez rezultatem ingerencji zespotu, w ktérym pracuje doktorant,
brak jest jednoznacznej deklaracji wkfadu doktoranta. Chciatbym aby doktorant
doprecyzowat te informacje.

W ogdlnosci manuskrypt napisany jest dos¢ dobrym gramatycznie jezykiem angielskim.
Nie doszukatem sie zbyt wielu bfeddw, ktérych nie bede wymieniat. Stylistycznie niestety
nie jest juz tak dobrze. Doktorant czgsto stosuje skroty myslowe lub na raz chciathy
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przekazac¢ zbyt wiele informacji, co utrudnia czytanie. Dodatkowo notorycznie stosowane
skroty poje¢ (zawsze bez rozwiniec) powoduja, ze czytelnik na poczatku lektury musi
wracac do listy skrétow i uczyc sie ich na pamiec — to réwniez obniza komfort czytania.
Szata graficzna i prezentowane w pracy wyniki sg czytelne i zrozumiate (wyjatek — rys. 34
a i b). Zdarzajg sie (rzadko} w tekscie, nieprawidfowe odniesienia do rysunkow.
Niedoskonafosci edycyjne czy jezykowe nie umniejszajg jednak doskonafosci
prezentowanych wynikow.

W uwagach koricowych chciatbym pokreslic, ze praca doktorska laroslava Lutsyka dotyczy
niezwykle ciekawych i ostatnio bardzo intensywnie prowadzonych badan wtasciwosci
m.in. strukturalnych i elektronowych heterostruktur materiatdw o strukturze
dwuwymiarowej, ktorych ciggle egzotycznym przykiadem jest dwusiarczek tantalu.
Uwazam, ze zawarte w pracy wyniki badan wiasciwosci elektronowych sg bardzo
kompleksowe, i z pewnoscig przyczynig sie do szerszego zrozumienia ciekawych
wiasciwosci 1T-TaS,. Co wiecej, zaprezentowane wyniki uzupetniajg aktualnie dostepna
na ten temat literaturg oraz wnoszg do niej nowe istotne informacje i mogg byc inspiracja
dla innych badaczy. Istotng wage wynikow pracy doktorant podkresla rowniez fakt, ze
czesciowo sg one opublikowane w kilku prestizowych periodykach naukowych (juz
cytowanych), a kolejne sg w trakcie przygotowania.

W zwigzku z powyzszym, uwazam, ze przedtozona mi do recenzji rozprawa moze by¢
podstawg uzyskania stopnia doktora w dyscyplinie nauki fizyczne poniewaz stanowi
oryginalne rozwigzanie przez autora problemu naukowego i spetnia warunki okreélone w
stosownej ustawie.

Niniejszym, wnosze o dopuszczenie mgra laroslava Lutsyka do kolejnych etapow
procedury przewodu doktorskiego
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