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Recenzj a rozprawy doktorskiej mgr Daniela Niewiecz erzala pL.

"Symulacja obraz6w mikroskopii jonowej i jej zastosowanie do ostrzy
w olframowych pokrytych fas etkami "

Polowa mikroskopia jonowa (FIM) jest stosunkowo star4 i dobrze pozrrarq technik4

badawczq. Cho6 jej zastosowania i moZliwoSci analityczne s4 ograniczone materialem z

kt6rego wykonana jest probka, a sama technika w r6Znych dziedzrnach zostala wyparta przez

inne, kt6re dostarczajq wigcej informacji o badanym uktradzie, to wciqz FIM w r6znych swych

wcieleniach jest z powodzeniem stosowana i przynosi powazne sukcesy badawcze.

Rozwinigta z FIM technika Atom Probe Tomography (APT) jest niew4tpliwie jedn4 z

najbardziej spektakulamych technik badania stechiometrii i struktury stop6w metali,

umo2liwia ona bowiem okreflenie skladu chemicznego pr6bki metalicznej wraz ze

wskazaniem dokladnych polohen atom6w poszczeg6lnych pierwiastk6w. Tradycyjna polowa

mikroskopia jonowa jest z kolei wciqz z powodzeniem wykorzystywana do maj4cych istotne

znacztie technologiczne badafi nad otr4rmywaniem ultra-ostrych 2r6del elektron6w oraz

jon6w, obrazowania z wysok4 rozdzielczoSci4 przebiegu reakcji katalitycznych zachodzqcych

na powierzchniach katalizator6w metalicznych czy badah zjawiskiem fasetkowania od

wptywem adsorpcji onz nad ksztaltem adsorbowanych krysztalow metali. Wszystkie

powyZej wymienione "wsp6lczesne" zastosowania techniki FIM wymagaj4 mohliwoSci

wiarygodnej interpretacji uzyskanych obraz6w jonowych, kt6re s4 zdecydowanie odmienne

od stosunkowo latwych do interpretacji obraz6w powierzchni "gladkich" pr6bek parowanych

polowo. Badania mgr Daniela Niewieczerzala stanowi4 istotny krok w zrozumieniu tego w
jaki spos6b skomplikowana morfologia powierzchni pr6bki jest odwzorowywana przez

rzeczyw iste obrazy j onowe.

Pan magister Niewieczerzal obral za cel swej rozprawy doktorskiej stworzenie

tr6jwymiarowego modelu nar:zEdzia badawczego fizyki powierzchni i fizyki material6w

polowego mikroskopu jonowego (FIM). Doktorant chcial stworzyi model mikroskopu, kt6ry

umozliwitrby symulowanie obraz6w jonowych z osiurry o znanej morfologii. Skonstruowany



przez siebie model Doktorant zaprz1$ do badan nad interpretacj4 rzeczywistych obraz6w

jonowych uzyskanych w InstSrtucie Fizyki DoSwiadczalnej UWr dla silnie fasetkowanych

ostrzy wolframowych o orientacji (111).

Przedstawiona do recenzji praca doktorska zostata wykonana pod opiek4 promotorskq

dr hab. Czeslawa Oleksego. Praca sldada sig ze Spisu Tre6ci, Wstgpu, 5 Rozdzial6w,

Podsumowania, Dodatku zawierajqcego skr6cony opis oprogramowania symulatora oraz

zawieraj4cej lt4 pozycji Bibliografii. Praca jest obszema, zajmuje lqcznie 162 strony ,{4

standardowego tekstu (12 pt, pojedynczy odstgp). Do pracy dol4czono takze pfurtg DVD

zawieraj4c4 migdzy innymi kod zr6dlowy symulatora stworzoxego przez Doktoranta, atakhe

bogatE galerig symulacji oraz wiztalizacji wykonanych w ramach prowadzonych przez

Doktoranta badan.

Doktorant jest wsp6lautorem 3 prac opublikowanych w wiod4cych migdzynarodowych

czasopismach z dziedziny nauki o powierzchni (2 w Unamicroscopy) | w Surface Science).

Dwie ztychpublikacji dotyczqbezpoSrednio symulacji obraz6w FIM, kolejna (najstarsza) za|

Wczy symulacji powierzchni krysztal6w o strukturze bcc przebudowanych w procesie

fasetkowania indukowanego adsorpcjq. Takze ta lrrzecia praca ma istotny i bezpo5redni

zwiqzek z treficiq przedstawionej rozprawy doktorskiej, jej wyniki s4 bowiem (wraz z

rezultatami wcze6niejszej pracy Promotora) podstaw4 do modelowania realnych ksztah6w

fasetkowanych ostrzy wolframowych u4'tych jako pr6bki w symulatorue obraz6w jonowych.

Prace Doktoranta byly cytowanelqcnrre ll ruzy (w tym 3 autocytowania).

Na pocz4tku Wstgpu autor umieScil swego rodzaju abstrakt, w kt6rym przedstawia cele

i motywacje pracy doktorskiej atakLe pokr6tce omawia gl6wne osi4gnigcia badawcze w niej

opisane. Zwraca uwagg fak, ze swoje zainteresowanie tematyk4 pracy doktorskiej autor

motywuje po czgSci trudnoSciami eksperymentator6w w interpretacji obraz6w jonowych

fasetkowanych powierzchni ostrzy wykonanych z metali trudnotopliwych o strukturze bcc,

uzyskanych w Insgrtucie Fizyki DoSwiadczalnej UWr. I rzeczyrviScie, lvyniki czgsci

symulacji przedstawionych w pracy s4 udanE pr6b4 wyja6nienia jakie morfologie powierzchni

ostrza mog4 kry6 sig za rcalnymi obrazami jonowymi. To jeszcze bardziej osadza pracA -

niew4tpliwie spelniaj4cq kryteria badan podstawowych - w jak najbardziej praktycrrrym

kontekdcie bezpoSredniej wspolpracy teorii z do6wiadczeniem fizycznym.

W dalszej czgSci Wstgpu autor pokr6tce omawia historig rozwoju technik FIM, AP FIM

i APT, podstawy zasaAy dnalama FIM oraz dokonuje przegl4du dotychczasowych prac nad

s1'rnulacjami i dekonwolucj4 obraz6w FIM i danych APT. Om6wienie wybranych metod



symulacji obraz6w FIM oraz APT jest wystarczaj4co dokladne, autor przedstawil

wyczerpuj4cy yzeglqd ostatnich dokonat'r w tej dziedzitie. Niestety, nie da sig tego s:Imego

powiedzie6 o om6wieniu zasady dzialania polowego mikroskopu jonowego. Co prawda autor

uniknql powaznych blgd6w merytorycznych (aczkolwiek nie mozna, wbrew temu co napisano

przetwornik CCD nie zast4pi ekranu luminescencyjnego - natomiast wsp6lczeSnie ekran

luminescencyjny mikroskopu FIM prawie zawsze zastgpowany jest wzmacriaczem obrazu w

postaci pb/tki mikrokanalikowej (MCP), to jednak przedstawiony opis jest bardzo

podstawowy i pobiezny. Najwigkszymi mankamentami tej czgsci w kontekScie tematu

rozprawy jest calkowite pominigcie zagadnienia finalnego ksztaltu emitera polowego

poddanego procesowi parowania polowego (nota bene o parowaniu polowym ostrza autor w

og6le tu nie wspomina, czyni to w czasie opisu metod symulacji obraz6w i odwzorowywania

pr6bek APT, pisz4c tam o "odparowaniu atom6w z ostrza") oraz zagadrienia pola dobrego

obrazu. Co za tym idzie autor nie wyjaSnia co tak naprawdg jest odwzorowywane na obrazie

FIM wraz ze nnianani napigcia obrazuj4cego i w zaleitno3ci od stosowanego gaz;

roboczego.

Rozdzial 1 poSwigcony zoslal opisowi modeli mikroskopu, kt6re Doktorant

rozpatrywaL Dzigki zastosowaniu do modelowania rozkladu pola elektrycznego pr6bek

(elekhod wewngtrznych, czyli anod mikroskopu) gladkich i fasetkowanych, atakLe 3 6inych
ksztalt6w stopek oraz 2 ksztah6w komory mikroskopu (elektrody zev,ngtrznej, czyli katody

mikroskopu) moZliwe bylo przejrryste rozdzielenie wptywu r62nych c4mnik6w na koricowy

obraz jonowy, a takie daleko id4ce zoptymalaowanie algorytmu obliczania pola

eleklrycmego i trajektorii jon6w. W tym klarownie napisanym rozdziale brakuje mi tylko

kr6tkiego wyja"{nienia, czemu autor nie rczpatrywal w og6le ostrzy o profilach

paraboloidalnym b4dZ hiperboloidalnym, jakie to ostateczne ksztahy zwykle przyjmuj4

klasyczne, niefasetkowane, dobrze wyksztalcone ostrza FIM.

Rozdzial 2 ma istotne znaczenie dla jakoSci prezentowanych badan i samej pracy

doktorskiej. W rozdziale tym opisano metodg i rezultaty numeryczrego symulowania

morfologii powierzchni ostrzy o strukturze bcc i o orientacji (111) przebudowanych w

procesie fasetkowania indukowanego adsorpcj4. Rezultaty te opublikowane zostaty w pracy

[49]. Przedstawiono tu symulacjg rueczywistego, opisanego w pracach 142-44, 46, 471

eksperymentu fr4rcznego. Tak jak w eksperymencie modelowa pr6bka o ksztalcie zbliaonym

do ksztaltu wierzcholka parowanego polowo ostrza zostaNa'zaadsorbowana' a nastgpnie

'wygrzana' do zadanej temperatury i ponownie 'schlodzona'. Tak przeprowadzona konstrukcja



przebudowanych pr6bek umoZliwia poprawne zrealizowanie jednego z cel6w opisywanych

bada6, kt6rym jest pr5ba interpretacji rueczryistych obraz6w FIM ostrzy wolframowych

fasetkowanych pod wplywem adsorpcji. Symulacjg powierzchni fasetkowanych wykonano

metod4 Monte Carlo. Rozwuhajqc zagadnienie energii powierzchniowej Doktorant rozpisuje

jedynie hamiltonian oddziatywania, po dalsze informacje - w tym te tycz4ce kluczowych dla

wyniku symulacji energii oddziatywania migdzy atomami przyjEtych dla obliczefi - zal odsyla

do pracy Oleksego [48]. Nalezy jednak zauwafi|, ze przedstawione w [aS] symulacje

odnosz4 sig do metalicznych uklad6w adsorpcyjnych takich jak np. Pdiw(l11), podczas gdy

gl6wnym eksperymentalnym odniesieniem do symulacji opisywanych w Rozprawie jest uklad

OiW(111) (co wida6 po tym, z k6rych publikacji pochodzi gros przytoczonych w pracy

obraz6w FIM). Szkoda, ze w Rozprawie zabraklo cho6by kr6tkiego komentarza w jakim

stopniu ksztalty ostrzy symulowane w pracach 148, 49] pokrywaj4 sig z morfologi4 ostrzy

wolframowych fasetkowanych w tlenie.

Kolejny, 3 rozdziaL pracy poSwigcony jest obliczaniu pola elektrycznego pomigdzy

elektrodami mikroskopu. Do numerycznego rozwiqzania tego wieloskalowego problemu

Doktorant zaproponowatr zmodyfikowan? metodg element6w skofczonych. Modyfikacja

polegala na podzieleniu przestrueri mikroskopu na obszary w ktorych pole elektryczne

obliczane jest z ftin1 dokladnoSciq w zaleimo6ci od odlegloSci od emitera. W obszarach

bliskich zakrrywionej i skorugowanej powierzchni emitera (gdzie zaczynajy sig trajektorie

jon6w i gdzie tor lotu jonu latwiej zmiernt) pole elektryczne obliczane jest z bardzo du24

precyzjq, natomiast wtaz z oddalaniem sig od ostrza w kolejnych warstwach dokladnoS6

obliczeri zmniejsza sig. Takie podej6cie pozwala na optymalne wykorzystanie mo2liwo$ci

obliczeniowych komputer6w. Nalei podkreSlid, ze takie rozwiryat'ne problemu obliczania

pola elektrycznego dla polowej mikroskopii jonowej (wt4czaj4c w to APT) zostalo - o ile mi

wiadomo - po ruz pierwszy podane wlaSnie przez Doktoranta i opublikowane w 2 pracach

[50, 51]. Podobn4 metodg podziafu zagadnienia zastosowali wkr6tce potem Oberdorfer, Eich i
Schmitz (Ulffamiuoscopy 128 (2013) 5547) do obliczania trajeftlorii jon6w desorbowanych

polowo z ostrzy w technice APT (prace mgr Niewieczerzala s4 tam cytowane). Moim

zdaniem wlaSnie ta czEic pracy, proponuj4ca nowe i efektywne podej6cie do istotnego

wieloskalowego problemu obliczania pola elektrycznego wewn4trz komory FIM (lub APT) i
w okolicy emitera stanowi najistotniejsz4 warto66 dodan4 badan Doktoranta skladaj4cych sig

na przedstawion4 Dysertacj g.



Rozdzial 4 opisuje spos6b prowadzenia symulacji obraz6w jonowych. Wyznaczenie

mozliwych trajektorii prry uryzednim dokladnym wyznaczeniu pola elektrycznego w

przestrzeni mikroskopu jest kwesti4 stosunkowo prost4, acz Wmagaj4ca powaZnej mocy

obliczeniowej (w praktyce pole elektryczne jest obliczane dla kazdego punl(u trajektorii na

bie2Eco razem z trajektori4). Autor stosuje uproszczonq metodg Wz.naczaria punltu

joruzacji, zakladaj4c ze nieruchomy atom ganr obrazt$4cego ulega jonizacji centralnie ponad

atomem pr6bki. Takie uproszczenie mechanizmu jonizacji gazu w polu elektryczrrym ponad

atomowo szorstk4 powierzchni4 jest ocz;.rviScie uprawnione. Doktorant nie precyzuje jednak

w jakiej odlegloSci od atomu jonizacja nastgpuje - okresla jedynie, 2e jonzacja w przyjgtym

modelu nastgpuje w niewielkiej odleglo5ci mniejszej od stalej sieci krysztalu (np. dla

wolframujestto 0,316 nm). Klasyczne opracowaniadotyczqcepolowej mikroskopii jonowej

(np. Mtiller i Tsong [54] str. 11, Bowkett i Smith, Field lon Microscopy,IgT0 str. 16) podaj4,

2e jonizacja gazs roboczego nastgpuje w odleglo$ciach od powierzchni wigkszych od

krytycznego dystansu r" wyraZonego przez (uproszczonq) zaleinoSd r, : ( - A)/eE, gdzie I to

energia jonizacji atomu gurr, 0 praca wyjScia (obie w eV) a E natgherne pola dla kl6rego

jontzacja nastgpuje. Tak okreSlone rc dla helu wynosi okolo 0,4 nm, natomiast dla kryptonu

ro6nie do ponad 0,7 nm (czg{6 obraz6w eksperymentalnych cytowanych w pracy to obrazy

uzyskane wla6nie w kryptonie), natomiast odlegloS6 jonizacji dla He przyjmuje sig jako blisk4

0,5 nm. Nasuwa mi sig pytanie, jaki moze by6 wplyw dokonanego przez Doktoranta wyboru

odlegloSci miejsc jonzacji od powierzchni na uzyskany wyniku symulacji obraz powierzchni

ostrza.

W kolejnym, pi4tym Rozdziale Dysertacji autor przedstawia wyniki symulacji obraz6w

FIM dla r62nych powierzchni, por6wnuje je z obrazami jonowymi fasetkowanych ostrzy

wolframowych uzyskanymi eksperymentalnie przez dr hab. Szczepkowicza i
wspolpracownik6w, a takLe dokonuje kofcowej analizy wplywu geometrii ostrza i samego

mikroskopu na deformacje obrazu jonowego. Uzyskane w rezultacie badan symulacje

obraz6w jonowych pochodz4cych z probek o znanej geometrii to wyniki bardzo istotne,

pokazuj4 one bowiem czgsto niedocenian4 ptzez eksperymentator6w skalg znieksztalcei

obraz6w jonowych fasetkowanych ostrzy. Do najistotniejszych rezultat6w zaliczylbym

zakr4nvienie obrazu prostych krawgdzi polozonych nieradialnie na powierzchni ostrza (Rys.

5.3,5.9,5.10, 5.14, 5.15) oraz praktycznqnterozr6innalnod6 obraz6w podw6jnych krawgdzi

Scian krystalicznych oraz struktury okreSlonej w pracy jako podtr,fjny schodek z pojedynczq

krmugdziq (Rys. 5.4 i 5.5), czego konsekwencj4 jest spektakularny obraz struktury tzw.



podwfinego schodkn z podtufjnq krawgdziq z Rys. 5.6. Na pochwalg zasluguje teZ wnikliwa i
staranna dyskusja wptywu geometrii mikroskopu otaz stopki ostrza na obrazjonowy. Tutaj

muszg jednak wytkn+i Doktorantowi pewn4 brawurg sformulowania: ot62 na str. 131 autor

dyskutuj4c zaIeinofil wielko6ci z-rrieksztaNceri od odlegloSci ekranu od ostrza T zauwuha"...a

nastgpnie [moina zauwairy|. - przyp.Rec] bardzo powolny, liniowy przyrost, kt6ry dla 5

krofirego wzrostu Z(od 300 sz do 1500 sz) nie przel,raczalYo".Zwairywszy nato,zew
rzeczywistym mikroskopie ekran oddalony jest od ostrza nie o tysi4ce takich su (21,5 nm) a o

setki tysigcy a nawet pojedyncze miliony su, to konsekwencje owej deklarowanej liniowoSci

wzrostu zmeksztatrcenia bytyby nieco ambarasuj 4ce.

Pracg kor[czy Podsumowanie, kt6re w syntetyczny i przejrrysty spos6b podsumowuje

zawarte w Rozprawie osiqgnigcia badawcze Doktoranta i jednoczesnie wykazuje, ze

okre5lone we wstgpie cele dysertacji zostaty w pelni zrealizowane.

Pragng zwr6cii uwagg na bardzo starann4 strong redakcyjn4 pracy. Pracg napisano

dobrym jgzykiem z wielk4 skrupulatnoSci4 i dbaloSci4 o szczeg6ly argumentacji, a

zilustrowano bardzo duhq Iiczbq bardzo starannie wykonanych ilustracji. Blgdy redakcyjne

autora s4 naprawdg nieliczne: w Bibliografii w pracach 146l i l47l zdaruyto si9 Doktorantowi

zarienrl kolejnoS6 autor6w, a na stronie I2l omawiaj4c pracg [110] btgdnie oznaczyl on

rozsttahanq Sciang wolframu jako (ll1) a nie (110). Z drugiej strony skrupulatroS6,

dokladnoS6 i widoczna radoS6 autora ztworzeniadobrej jakoSci grafiki spowodowalaznaczny

rozrost objgtoSci pracy, kt6ra miejscami wydaje sig byi zdecydowanie nazbyt szczeg6lowa.

Moim zdaniem autor m6gl jednak nie prezentowa6 na Rys. 1.4 tr6jwymiarowej wizualizacji

sfery oraz walca. Trzy strony (81 - 83) zielonoszarych i z uwagi na wielko56 doS6 przecigtnie

czytelnych ilustracji przedstawiaj4cych wintalizacje natghenia pola elektrycznego przry

powierzchni ostrzamohnabylo moim zdaniem pomin46 bez najmniejszej szkody dla zar6wno

merytorycznej jak i formalnej strony pracy, zw\aszczaLe zaraz zantmi autor prezentuje (Rys.

3.35) naprawdg kapitalne, wielobarwne, bardzo czytelne zbhzenta tego rozkladu dla

wybranych istotnych geometrii ostrza. Podobnie, na str. 99 autor m6gl nie wprowadza6 9

indeksowanych wzor6w po to tylko by sfwierdzi6 w konkluzji, 2e maksymalne wzglgdne

r62nice w prgdkoSciach jon6w nie przekraczajq 7 promila. S4dzg, 2e wszyscy uwierzyliby tu
jednemu zdaniu.

Konkluduj4c, uwaZam, 2e przedstawiona do recenzji praca doktorska mg Daniela

Niewiecze rzala zasluguje na bardzo wysok4 oceng. W ramach rozprawy mgr Niewi eczerzal

opracowal calkowicie nowy, wieloskalowy model polowego mikroskopu jonowego,



pozwalaj4cy na precyzyjne obliczanie natgzenia pola elektrycznego i trajektorii jon6w dla

r6inych ksaalt6w ostrza. Model zostal starannie i gruntownie przetestowany i u4rty do

symulacji obraz6w jonowych ostrzy bcc o orientacji (111) fasetkowanych w wyniku

adsorpcji. Rezultaty tych symulacji stanowi4 bardzo cenny mateiaN por6wnawczy

wskazuj4cy na niejednoznaczno6ci i trudnoSci w precyzyjnej interpretacji morfologii

powierzchni emiter6w kryjacej sig za otrzymanymi do6wiadczaTrie obrazanijonowymi. W

przedstawionej rozprawie Doktorant jednoznacznie wykazal, ze jest sprawnym i rzetelnym

badaczem.

Stwierdzam, i,e praca doktorska mgr Daniela Niewieczerzala calkowicie spelnia

wymogi art. 13 ustawy o tytule naukowym i stopniach naukorvych. Praca zawiera

oryginalne ronvi4zanie problemu naukowego i jednoczeSnie wskazuje na opanowanie przez

Doktoranta og6lnej wiedzy teoretycznej oraz na umiejgtnoSd samodzielnego prowadzenia

pracy naukowej. Tym samym wnoszg o dopuszczenie mgr Daniela Niewieczerzala do

publicznej obrony pracy doktorskiej.

Robert Brvl


