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Ocena rozprawy doktorskiej mgra inz. Jakuba Sitka
pt. ,,Impact of the Substrate on the Properties of CVD-Grown Two-Dimensional Materials and Their
Heterostructures Impact of the Substrate on the Properties of CVD-Grown Two-Dimensional

Materials and Their Heterostructures”

W przedstawionej do recenzji pracy doktorskiej wykonanej pod kierunkiem dr hab. Wtodka
Strupinskiego i dr Iwony Pasternak z Wydziatu Fizyki Politechniki Warszawskiej, mgr inz. Jakub Sitek
podejmuje tematyke syntezy materiatdw 2D w szczegdlnosci grafenu, MoS;, WS, oraz wegla
amorficznego na réznych podfozach skupiajgc sie na optymalizacji parametréw wzrostu w celu
uzyskania jak najlepszej jakosci wyhodowanych warstw. Praca jest bardzo rozlegta i moim zdaniem
materiat eksperymentalny w niej zawarty mogtby zosta¢ podzielony na dwie albo trzy niezalezne
rozprawy doktorskie. Niewatpliwie wptyw na duzg objetos¢ pracy ma réwniez wstep zawierajacy
bardzo obszerny przeglad obecnego stanu wiedzy na temat materiatéw 2D oraz ich syntezy. Bez
watpienia ta cze$¢ wstepna moze by¢ doskonatg bazg dla mtodych naukowcéw chcgcych w stosunkowo
szybki sposdb zrozumiec czym sg materiaty 2D oraz jak sie je bada i hoduje. Z drugiej jednak strony ten
rozlegty wstep spowodowat, ze Autor musiat sie ogranicza¢ w opisie samych poszczegdlnych
eksperymentéw co pozostawia u mnie pewien niedosyt. Z informacji zawartych na koncu rozprawy
wynika, iz pan Jakub Sitek jest wspétautorem 9 prac opublikowanych w czasopismach naukowych z
czego w trzech jest pierwszym autorem. Kolejne piec prac jest w recenzji lub w przygotowaniu i wedtug
przedstawionej listy Autor rozprawy bedzie pierwszym autorem w czterech z tych prac. Wyniki swoich
badan pan Jakub Sitek prezentowat na osmiu konferencjach naukowych w tym w na czterech z nich w
formie wystgpienia ustnego. W trakcie trwania swojego doktoratu zdobyt jeden projekt - NCN
Preludium oraz byt wykonawca w trzech innych projektach w tym europejskich. Odbyt réwniez dwa
krétkie staze poza granicami kraju.



Rozprawa doktorska podzielona zostata na jedenascie rozdziatdéw, dziesie¢ dodatkdow, spis
literatury oraz liste publikacji, komunikatow konferencyjnych oraz nagrdd i wyrdznien. W rozdziale
pierwszym Autor wprowadza czytelnika w tematyke podjetg w dysertacji oraz definiuje motywacje i
cele podjetych badan. W rozdziale drugim przedstawione zostaty podstawowe informacje o
materiatach dwuwymiarowych a w rozdziale trzecim omdwiona zostata epitaksja. W rozdziatach
czwartym i pigtym Autor skupia sie na przegladzie najlepszych Swiatowych wynikéw dotyczacych
wzrostu materiatéw 2D oraz metodach pomiarowych jakie wykorzystat w swoich badaniach. Rozdziaty
od széstego do dziewigtego poswiecone zostaty wzrostowi grafenu na germianie, MoS; oraz WS; na
szafirze, grafenie, SiO, oraz MoS; na WS, wyhodowanym na grafenie i stanowig gtdéwna cze$é rozprawy
doktorskiej. Rozdziaty dziesigty i jedenasty podsumowujg badania jakie prowadzit Doktorant. Prace
konczy Bibliografia liczaca 293 pozycje oraz spis dokonan Autora w postaci listy opublikowanych
artykutéw naukowych, prezentacji konferencyjnych a takze zdobytych nagréd i funduszy na
finansowanie badan.

Strone formalng przedstawionej do recenzji rozprawy oceniam dobrze. Praca jest bardzo
estetyczna a rysunki i tabele dobrej jakosci i bardzo czytelne. W moim odczuciu najwiekszg wadg pracy
jest odsytanie czytelnika do rysunkdw bez ich opisu skutkiem czego praca jest trudniejsza do
przyswojenia. Moje pozostate uwagi dotyczgce formalnej strony pracy przedstawiam ponizej:

e Praca jest generalnie napisana poprawnym jezykiem jednak okazjonalnie zdarzajg trudne w
zrozumieniu sformutowania. Dobrym przyktadem moze tu by¢ pierwsze zdanie z rozdziatu 7.

e W tresci pracy opisy rysunkow czesto sg niekompletne co wskazuje na to, ze Autor zatozyt, iz
ich zawarto$¢ bedzie catkowicie zrozumiata dla czytelnika co nie zawsze jest prawda.

e 0Odnosnik do rysunku 33b na stronie 40 powinien wskazywac rysunek 33c.

e Na dole strony 56 pojawia sie nieistniejgcy odnosnik, ktéry powinien prowadzi¢
najprawdopodobniej do rysunku 57.

e Zawartosc rysunku 80 (strona 81) nie do konca odpowiada opisowi rysunku przedstawionemu
na stronie 80. Na rysunku pokazano wyniki Ramana dla 2, 24 i 60 minut trwania wzrostu gdy
tymczasem w tresci pracy pominieto wzrost trwajgcy 24 minuty.

¢ Nie odnalaztem odwotania do rysunku 89.

Merytoryczng strone pracy oceniam wysoko. Autor podjat sie zadania polegajgcego na hodowli
grafenu na germanie, oraz dwdch materiatdw z grupy dichalkogenkdw metali przejsciowych na roznych
podtozach. Jak pokazane zostato w rozprawie zadania te zostaty wykonane celujgco i Autorowi udato
sie osiggnac¢ powtarzalny wzrost wszystkich zaktadanych materiatéw. Wyniki eksperymentalne opisane
zostaty w 4 nastepujacych po sobie rozdziatach. W rozdziale 6 Autor opisuje wzrost grafenu na Ge
(podrozdziat 6.1) oraz amoficznego wegla na Ge (podrozdziat 6.2 i 6.3). W szczegdlnosci, zwraca uwage
na wptyw rekonstrukcji Ge w podwyzszonej temperaturze na charakter wzrostu grafenu oraz warstwy
amorficznego wegla. Podnosi rowniez kwestie braku odpowiednich metod charakteryzacji
amorficznego wegla w szczegdlnosci uwaga ta dotyczy spektroskopii Ramana, ktdéra przy obecnym
stanie wiedzy jest trudna w interpretacji. Jednak badania jakie wykonat Doktorant mogg stac sie bazg
do przysztego usystematyzowania wiedzy i zbudowania metrologii na bazie pomiaréw Ramanowskich
jak miato to miejsca dla innych materiatéw 2D z grafenem na czele. Poki co jednak jak zaznacza Autor
badania wegla amorficznego muszg by¢é prowadzone z uzyciem AFM oraz STEM aby mozliwa byta
charakteryzacja otrzymanych warstw.



W rozdziale 7 Doktorant opisat wzrost MoS; na kilku podtozach. Eksperymenty te prowadzone byty
w dwéch réznych laboratoriach i wydaje sie, ze uzyskane wyniki nie sg catkowicie jednoznaczne. W
szczegolnosci rezultaty uzyskane na Politechnice w Lozannie sg bardzo trudne w interpretacji ze
wzgledu na czasami sprzeczne wyniki wykonane technikami fotoemisji, spektroskopii Ramana i AFM.
Jak sam Autor zauwaza tego typu problemy pojawiajg sie bardzo czesto w doniesieniach literaturowych
CO jasno oznacza, ze materiaty 2D i ich synteza wcigz wymagajg wielu badan. Autor jasno pokazat, ze
mozliwy jest wzrost MoS; na SiO,, grafenie a takze szafirze. Réznice w morfologii uzyskanych warstw
ttumaczy obecnoscig wiszgcych wigzan w przypadku SiO, oraz szafiru i ich brakiem w przypadku
grafenu. Jasno pokazana zostata réwniez rola defektéw indukowanych wigzkg elektronéw oraz
bombardowaniem jonami na gestos$¢ nukleacji wysp MoS,. Autor wykazat rowniez, ze mniejszg role
odgrywaja tu zanieczyszczenia powierzchni pochodnymi wegla co zresztg jest zrozumiate poniewaz
wzrost prowadzony jest w wysokich temperaturach co prowadzi do czyszczenia powierzchni z
adsorbatoéw.

Rozdziat 8 dysertacji poswiecony zostat wzrostowi WS; na SiO,, szafirze oraz grafenie na szafirze.
Autor pokazuje tu, ze hodowla MoS; i WS; przebiega w odmienny sposdb i skutkuje wzrostem ptatkéw
WS,, ktdre siegajg 50 mikrometrow w przeciwienstwie do mikrometrowych rozmiaréw wysp MoS,.
Autorowi okazjonalnie udawato sie rowniez wytworzy¢ niezmiernie ciekawe struktury przypominajgce
sie¢ neuronowa. Poniewaz rozmiary uzyskiwanych pfatkéw byty bardzo duze Autor wykonat catg serie
syntez majgcych na celu dalszg optymalizacje wzrostu. W moim odczuciu jest to najciekawsza czesc
pracy poniewaz widac wyraznie jak duzo pracy kosztowato Doktoranta usystematyzowanie wiedzy na
temat wzrostu WS,. Do analizy tych danych wykorzystana zostata sztuczna sie¢ neuronowa co
pozwolito na wykonanie klasyfikacji uzyskanych obrazéw z mikroskopii optycznej. Analiza ta pokazata
jak trudna jest kontrola wszystkich parametréw w trakcie wzrostu. Dla mnie jako naukowca
zajmujgcego sie badaniami materiatéw 2D w nanoskali opis wynikow syntezy przedstawiony w tym
rozdziale jest bardzo pouczajacy.

W rozdziale 9 Autor koncentruje sie na prdobie wytworzenia unikalnego uktadu hybrydowego
materiatéw 2D grafen/WS,/MoS,. W pracy jasno jest pokazane, ze wytworzenie takiego uktadu jest
mozliwe ale bardzo trudne ze wzgledu na duzg ilos¢ parametréw syntezy, ktére nalezy kontrolowad.
Efektem ubocznym prac eksperymentalnych Autora byt wertykalny wzrost wysp MoS; na grafenie. Tym
samym Autorowi udato sie wytworzy¢ dos¢ ciekawy uktad, ktory w przysztosci moze warto
scharakteryzowac poniewaz daje on szanse na rozwdj uktadéw hybrydowych materiatéw 2D nie tylko
o strukturze ptaskiej ale i tréjwymiarowej.

W trakcie lektury przedstawionej do recenzji pracy nasungt mi sie szereg uwag i pytan, ktére
wymienione sg ponizej:

e Na stronie 11 Autor wspomina, ze materiaty 2D nie mogg mie¢ struktury kubicznej. Istnieje
jednak grupa materiatéw z 15 grupy uktadu okresowego, ktére niekiedy opisywane s3 za
pomocg komérek kubicznych.

e Na stronie 12 Autor wskazuje TaS; jako przyktad metalu, wydaje sie to jednak nie byc
najlepszym przyktadem ze wzgledu na przejscia fazowe obserwowane w tym materiale.

e Delaminacja amorficznego wegla od powierzchnie Ge byta mozliwa po utlenieniu Ge. Czy ten
proces moze prowadzi¢ do powstawania tlenku grafenu lub tez amorgicznego tlenku wegla?

e Na rysunku 88 (strona 88) i w tekscie pracy powigzanym z tym rysunkiem Autor wspomina o
tym, ze wyniki AFM nie rdznig sie miedzy trzema podtozami Ge ale charakteryzujg sie bardziej



ptaska powierzchnig niz w przypadku transferowanego wegla amorficznego. Opis ten jednak
nie zostat poparty zadng analizg. Czy Autor poréwnat chociazby wspétczynniki RMS dla
omawianych warstw?
Przy okazji omawiania rysunku 95c (strona 98) Autor wskazuje, ze interpretacja widm Ramana
zarejestrowanych na MoS; na grafenie i SiO; jest trudna. Czy Autor mégtby zaplanowaé serie
eksperymentdw, ktéra pozwolitaby na zrozumienie otrzymanych widm?
W podrozdziatach 7.1 i 7.2 Autor przedstawit miedzy innymi wzrost MoS, na grafenie. Czytajac
prace odniostem by¢ moze btedne wrazenie, ze wyniki uzyskane w dwdch laboratoriach
opisane w dwéch podrozdziatach nie sg ze sobg zgodne. Z czego zdaniem Autora to wynika?
W podrozdziale 7.4 (Dyskusja) Autor ttumaczy tréjkatny ksztatt wysp MoS; na grafenie dtuga
drogg swobodnej dyfuzji molekut na powierzchni. Sadze, ze jest to warunek niewystarczajacy
aby wzrost skutkowat prostymi krawedziami. Czy Autor moze zaproponowacé inny mechanizm
promujgcy powstawanie prostych krawedzi?
Na rysunku 108 w rozdziale 8 (strona 116) Autor pokazat widma fotoluminescencji. Widmo
zarejestrowane po wzroscie na podtozu szafirowym jest wyraznie asymetryczne. Jaka moze
tego by¢ przyczyna?
Obrazy SEM i AFM zarejestrowane na prébce ze strukturami WS, przypominajgcymi neurony
(rysunek 109 na stronie 117) nie pozwalajg czytelnikowi dostrzec w jaki sposob ptatki WS,
pokazane na rysunku 109e i 109f tworzg struktury widoczne na rysunku 109c.
Na rysunku 117 (strona 124) Autor pokazuje wynik klasyfikacji wykonany oprogramowaniem
ilastik. Domyslam sie, ze wyniki z mikroskopii optycznej byly rejestrowane w trybie
transmisyjnym. Na ile mozna mie¢ pewnos$é, ze zmiana intensywnosci transmitowanego
Swiatta jest liniowgq funkcjg grubosci WS,?
Obrazy AFM pokazane na rysunku 122 (strona 132) powinny uwidacznia¢ wyspy MoS; na WS,
jednak gdyby nie zaznaczone liniami krawedzie tych wysp to nie potrafitbym ich dostrzec. Czy
sg one lepiej widoczne na obrazach fazowych?
Na rysunku 124 (strona 133) Autor pokazat wyniki SIMS zarejestrowane dla uktadu
hybrydowego MoS,/WS,/grafen. Przyznaje, ze nie rozumiem danych przedstawionych na
rysunku oraz nie jestem pewien na jakiej probce wyniki te zostaty zarejestrowane — tej o
ptaskim czy wertykalnym wzroscie wysp MoS,? Inne pytania dotyczace tego fragmentu proébki
jakie mi sie pojawity sg ponizej.

o Jesli badane heterostruktury sg otoczone wertykalnymi wyspami MoS; to dlaczego

sygnat Mo zanika?

o Dlaczego sygnat siarki jest rzad wielkosci mniejszy niz sygnat W?

o Dlaczego po zaniku sygnatu Mo rosnie sygnat C?

o Co swiadczy o wertykalnej orientacji wysp MoS,?
W dodatku 4 (strona 184) Autor analizuje wyniki KPFM i twierdzi, ze praca wyjscia dla wegla
amorficznego jest wieksza niz dla germanu. Wydaje mi sie, ze Autor sie tu pomylit i jego
intencjg byto napisa¢, ze praca wyjscia dla germanu jest wieksza. Swiadczg o tym dane
pokazane na rysunku 150 na ktorym wida¢, ze kontaktowa réznica potencjatéw miedzy sondg
pomiarowgq a prébka rosnie w obszarze amorficznego wegla.



Podsumowanie

Przedstawiona do recenzji rozprawa doktorska mgra inz. Jakuba Sitka zwigzana jest ze
wzrostem grafenu, amorficznego wegla, MoS; i WS; na réznych podtozach. Zawarte w niej wyniki sg
oryginalne i zostaty przedstawione w serii kilku artykutéw naukowych i wystapient konferencyjnych.
Rozprawa przygotowana przez mgra inz. Jakuba Sitka wskazuje jednoznacznie o jego zdolnosci do
samodzielnego prowadzenia pracy naukowej. Niewielkie uchybienia edytorskie wystepujace w
rozprawie nie wptywajg znaczaco na jej poziom naukowy i mojg jej pozytywna ocene. Stwierdzam, ze
przedstawiona do recenzji rozprawa doktorska mgra inz. Jakuba Sitka spetnia warunki stawiane przez
Ustawe Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce i wnioskuje o dopuszczenie Doktoranta do publicznej
obrony rozprawy.
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