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Recenzja rozprawy doktorskiej mgr Daniela Niewieczerzata pt.
"Symulacja obrazéw mikroskopii jonowej i jej zastosowanie do ostrzy
wolframowych pokrytych fasetkami"

Polowa mikroskopia jonowa (FIM) jest stosunkowo starg i dobrze poznang technika
badawcza. Cho¢ jej zastosowania i mozliwosci analityczne sa ograniczone materialem z
ktérego wykonana jest probka, a sama technika w réznych dziedzinach zostala wyparta przez
inne, ktére dostarczaja wigcej informacji o badanym uktadzie, to wcigz FIM w réznych swych
wcieleniach jest z powodzeniem stosowana i przynosi powazne sukcesy badawcze.
Rozwinigta z FIM technika Atom Probe Tomography (APT) jest niewgtpliwie jedng z
najbardziej spektakularnych technik badania stechiometrii i struktury stopéw metali,
umozliwia ona bowiem okreslenie skladu chemicznego probki metalicznej wraz ze
wskazaniem dokltadnych polozen atomdéw poszczegolnych pierwiastkéw. Tradycyjna polowa
mikroskopia jonowa jest z kolei wcigz z powodzeniem wykorzystywana do majacych istotne
znacznie technologiczne badan nad otrzymywaniem ultra-ostrych Zrodel elektronéow oraz
jonéw, obrazowania z wysoka rozdzielczo$cia przebiegu reakcji katalitycznych zachodzacych
na powierzchniach katalizatoréw metalicznych czy badaf zjawiskiem fasetkowania od
wplywem adsorpcji oraz nad ksztaltem adsorbowanych krysztatdow metali. Wszystkie
powyzej wymienione "wspoiczesne" zastosowania techniki FIM wymagaja mozliwosci
wiarygodnej interpretacji uzyskanych obrazoéw jonowych, ktére sg zdecydowanie odmienne
od stosunkowo tatwych do interpretacji obrazoéw powierzchni "gtadkich" prébek parowanych
polowo. Badania mgr Daniela Niewieczerzata stanowia istotny krok w zrozumieniu tego w
jaki sposéb skomplikowana morfologia powierzchni probki jest odwzorowywana przez

rzeczywiste obrazy jonowe,

Pan magister Niewieczerzal obral za cel swej rozprawy doktorskiej stworzenie
tréjwymiarowego modelu narzedzia badawczego fizyki powierzchni i fizyki materiatow -
polowego mikroskopu jonowego (FIM). Doktorant chciat stworzyé model mikroskopu, ktéry

umozliwitby symulowanie obrazéw jonowych z ostrzy o znanej morfologii. Skonstruowany



przez siebie model Doktorant zaprzagt do badan nad interpretacjg rzeczywistych obrazéw
jonowych uzyskanych w Instytucie Fizyki Doswiadczalnej UWr dla silnie fasetkowanych
ostrzy wolframowych o orientacji (111).

Przedstawiona do recenzji praca doktorska zostata wykonana pod opieka promotorska
dr hab. Czestawa Oleksego. Praca sklada si¢ ze Spisu Tresci, Wstepu, 5 Rozdzialow,
Podsumowania, Dodatku zawierajacego skrécony opis oprogramowania symulatora oraz
zawierajacej 114 pozycji Bibliografii. Praca jest obszerna, zajmuje lgcznie 162 strony A4
standardowego tekstu (12 pt, pojedynczy odstep). Do pracy dotgczono takze pltyte DVD
zawierajaca miedzy innymi kod Zrédlowy symulatora stworzonego przez Doktoranta, a takze
bogata galeri¢ symulacji oraz wizualizacji wykonanych w ramach prowadzonych przez

Doktoranta badan.

Doktorant jest wspétautorem 3 prac opublikowanych w wiodacych miedzynarodowych
czasopismach z dziedziny nauki o powierzchni (2 w Ultramicroscopy, 1 w Surface Science).
Dwie z tych publikacji dotycza bezposrednio symulacji obrazéw FIM, kolejna (najstarsza) za$
tyczy symulacji powierzchni krysztatéow o strukturze bee przebudowanych w procesie
fasetkowania indukowanego adsorpcja. Takze ta trzecia praca ma istotny i bezposredni
zwigzek z trescia przedstawionej rozprawy doktorskiej, jej wyniki sa bowiem (wraz z
rezultatami wcze$niejszej pracy Promotora) podstawa do modelowania realnych ksztaltow
fasetkowanych ostrzy wolframowych uzytych jako probki w symulatorze obrazéw jonowych.
Prace Doktoranta byly cytowane tacznie 11 razy (w tym 3 autocytowania).

Na poczatku Wstepu autor umiescit swego rodzaju abstrakt, w ktérym przedstawia cele
i motywacje pracy doktorskiej a takze pokrétce omawia gléwne osiggniecia badawcze w niej
opisane. Zwraca uwage fakt, ze swoje zainteresowanie tematyka pracy doktorskiej autor
motywuje po czgsci trudnosciami eksperymentatorow w interpretacji obrazéw jonowych
fasetkowanych powierzchni ostrzy wykonanych z metali trudnotopliwych o strukturze bec,
uzyskanych w Instytucie Fizyki Doswiadczalnej UWr. 1 rzeczywiscie, wyniki czesci
symulacji przedstawionych w pracy sa udana préba wyjasnienia jakie morfologie powierzchni
ostrza mogg kry¢ si¢ za realnymi obrazami jonowymi. To jeszcze bardziej osadza prace -
niewgtpliwie spelniajgca kryteria badafn podstawowych - w jak najbardziej praktycznym

kontekscie bezposredniej wspolpracy teorii z doswiadczeniem fizycznym.

W dalszej czesci Wstepu autor pokrétce omawia historie rozwoju technik FIM, AP FIM
i APT, podstawy zasady dziatania FIM oraz dokonuje przegladu dotychczasowych prac nad
symulacjami i dekonwolucja obrazéw FIM i danych APT. Oméwienie wybranych metod



symulacji obrazéw FIM oraz APT jest wystarczajaco dokladne, autor przedstawit
wyczerpujacy przeglad ostatnich dokonan w tej dziedzinie. Niestety, nie da sie tego samego
powiedzie¢ o omowieniu zasady dziatania polowego mikroskopu jonowego. Co prawda autor
unikngl powaznych bledéw merytorycznych (aczkolwiek nie mozna, wbrew temu co napisano
przetwornik CCD nie zastapi ekranu luminescencyjnego - natomiast wspolczesnie ekran
luminescencyjny mikroskopu FIM prawie zawsze zastepowany jest wzmacniaczem obrazu w
postaci plytki mikrokanalikowej (MCP)), to jednak przedstawiony opis jest bardzo
podstawowy i pobiezny. Najwiekszymi mankamentami tej czesci w kontekscie tematu
rozprawy jest calkowite pominigcie zagadnienia finalnego ksztattu emitera polowego
poddanego procesowi parowania polowego (nota bene o parowaniu polowym ostrza autor w
ogole tu nie wspomina, czyni to w czasie opisu metod symulacji obrazéw i odwzorowywania
probek APT, piszac tam o "odparowaniu atomow z ostrza") oraz zagadnienia pola dobrego
obrazu. Co za tym idzie autor nie wyjasnia co tak naprawde jest odwzorowywane na obrazie
FIM wraz ze zmianami napiecia obrazujacego i w zaleznosci od stosowanego gazu

roboczego.

Rozdziat 1 poswigcony zostat opisowi modeli mikroskopu, ktére Doktorant
rozpatrywat. Dzigki zastosowaniu do modelowania rozkladu pola elektrycznego probek
(elektrod wewngtrznych, czyli anod mikroskopu) gtadkich i fasetkowanych, a takze 3 réznych
ksztaltéw stopek oraz 2 ksztattow komory mikroskopu (elektrody zewnetrznej, czyli katody
mikroskopu) mozliwe bylo przejrzyste rozdzielenie wptywu réznych czynnikéw na koncowy
obraz jonowy, a takze daleko idace zoptymalizowanie algorytmu obliczania pola
elektrycznego i trajektorii jonow. W tym klarownie napisanym rozdziale brakuje mi tylko
krétkiego wyjasnienia, czemu autor nie rozpatrywal w ogole ostrzy o profilach
paraboloidalnym badZz hiperboloidalnym, jakie to ostateczne ksztalty zwykle przyjmuja

klasyczne, niefasetkowane, dobrze wyksztalcone ostrza FIM.

Rozdzial 2 ma istotne znaczenie dla jakosci prezentowanych badan i samej pracy
doktorskiej. W rozdziale tym opisano metode i rezultaty numerycznego symulowania
morfologii powierzchni ostrzy o strukturze bee i o orientacji (111) przebudowanych w
procesie fasetkowania indukowanego adsorpcja. Rezultaty te opublikowane zostaly w pracy
[49]. Przedstawiono tu symulacje rzeczywistego, opisanego w pracach [42-44, 46, 47]
eksperymentu fizycznego. Tak jak w eksperymencie modelowa probka o ksztalcie zblizonym
do ksztaltu wierzchotka parowanego polowo ostrza zostata 'zaadsorbowana' a nastepnie

‘wygrzana' do zadanej temperatury i ponownie 'schtodzona'. Tak przeprowadzona konstrukcja



przebudowanych prébek umozliwia poprawne zrealizowanie jednego z celéw opisywanych
badan, ktérym jest proba interpretacji rzeczywistych obrazéw FIM ostrzy wolframowych
fasetkowanych pod wptywem adsorpcji. Symulacje powierzchni fasetkowanych wykonano
metodg Monte Carlo. Rozwazajac zagadnienie energii powierzchniowej Doktorant rozpisuje
jedynie hamiltonian oddziatywania, po dalsze informacje - w tym te tyczace kluczowych dla
wyniku symulacji energii oddziatywania miedzy atomami przyjetych dla obliczefi - za$ odsyta
do pracy Oleksego [48]. Nalezy jednak zauwazyC, ze przedstawione w [48] symulacje
odnoszg si¢ do metalicznych uktadoéw adsorpcyjnych takich jak np. Pd/W(111), podczas gdy
glownym eksperymentalnym odniesieniem do symulacji opisywanych w Rozprawie jest uktad
O/W(111) (co wida¢ po tym, z ktérych publikacji pochodzi gros przytoczonych w pracy
obrazéw FIM). Szkoda, ze w Rozprawie zabraklo chocby krétkiego komentarza w jakim
stopniu ksztatty ostrzy symulowane w pracach [48, 49] pokrywaja si¢ z morfologig ostrzy

wolframowych fasetkowanych w tlenie.

Kolejny, 3 rozdzial pracy poswigcony jest obliczaniu pola elektrycznego pomiedzy
elektrodami mikroskopu. Do numerycznego rozwigzania tego wieloskalowego problemu
Doktorant zaproponowal zmodyfikowana metod¢ elementéw skonczonych. Modyfikacja
polegala na podzieleniu przestrzeni mikroskopu na obszary w ktérych pole elektryczne
obliczane jest z rozng dokladnoscig w zalezno$ci od odlegtosci od emitera. W obszarach
bliskich zakrzywionej i skorugowanej powierzchni emitera (gdzie zaczynaja sie trajektorie
jonéw i gdzie tor lotu jonu latwiej zmienic¢) pole elektryczne obliczane jest z bardzo duza
precyzja, natomiast wraz z oddalaniem sie od ostrza w kolejnych warstwach doktadno$é
obliczen zmniejsza si¢. Takie podejscie pozwala na optymalne wykorzystanie mozliwosci
obliczeniowych komputeréw. Nalezy podkresli¢, Ze takie rozwigzanie problemu obliczania
pola elektrycznego dla polowej mikroskopii jonowej (wlaczajac w to APT) zostalo - o ile mi
wiadomo - po raz pierwszy podane wiasnie przez Doktoranta i opublikowane w 2 pracach
[50, 51]. Podobna metod¢ podziatu zagadnienia zastosowali wkrétce potem Oberdorfer, Eich i
Schmitz (Ultramicroscopy 128 (2013) 55-67) do obliczania trajektorii jonéw desorbowanych
polowo z ostrzy w technice APT (prace mgr Niewieczerzala s tam cytowane). Moim
zdaniem wlasnie ta cze$¢ pracy, proponujaca nowe i efektywne podejécie do istotnego
wieloskalowego problemu obliczania pola elektrycznego wewnatrz komory FIM (lub APT) i
w okolicy emitera stanowi najistotniejsza warto$é dodana badan Doktoranta skladajgcych sie

na przedstawiong Dysertacje.



Rozdziat 4 opisuje sposéb prowadzenia symulacji obrazéw jonowych. Wyznaczenie
mozliwych trajektorii przy uprzednim dokladnym wyznaczeniu pola elektrycznego w
przestrzeni mikroskopu jest kwestia stosunkowo prosta, acz wymagajaca powaznej mocy
obliczeniowej (w praktyce pole elektryczne jest obliczane dla kazdego punktu trajektorii na
biezaco razem z trajektorig). Autor stosuje uproszczong metod¢ wyznaczania punktu
jonizacji, zaktadajac ze nieruchomy atom gazu obrazujacego ulega jonizacji centralnie ponad
atomem probki. Takie uproszczenie mechanizmu jonizacji gazu w polu elektrycznym ponad
atomowo szorstka powierzchnig jest oczywiscie uprawnione. Doktorant nie precyzuje jednak
w jakiej odlegtosci od atomu jonizacja nastepuje - okresla jedynie, ze jonizacja w przyjetym
modelu nastgpuje w niewielkiej odleglosci mniejszej od statej sieci krysztalu (np. dla
wolframu jest to 0,316 nm). Klasyczne opracowania dotyczace polowej mikroskopii jonowe;j
(np. Miiller i Tsong [54] str. 11, Bowkett i Smith, Field lon Microscopy, 1970 str. 16) podaja,
ze jonizacja gazu roboczego nastgpuje w odlegtosciach od powierzchni wiekszych od
krytycznego dystansu x. wyrazonego przez (uproszczong) zalezno$é¢ x, = (I - @/eE, gdzie I to
energia jonizacji atomu gazu, ¢ praca wyjécia (obie w eV) a E natezenie pola dla ktorego
jonizacja nastgpuje. Tak okreslone x. dla helu wynosi okolo 0,4 nm, natomiast dla kryptonu
rosnie do ponad 0,7 nm (czgs¢ obrazéw eksperymentalnych cytowanych w pracy to obrazy
uzyskane wiasnie w kryptonie), natomiast odleglosé¢ jonizacji dla He przyjmuje sie jako bliska
0,5 nm. Nasuwa mi si¢ pytanie, jaki moze by¢ wpltyw dokonanego przez Doktoranta wyboru
odleglosci miejsc jonizacji od powierzchni na uzyskany wyniku symulacji obraz powierzchni

ostrza.

W kolejnym, pigtym Rozdziale Dysertacji autor przedstawia wyniki symulacji obrazow
FIM dla réznych powierzchni, poréwnuje je z obrazami jonowymi fasetkowanych ostrzy
wolframowych  uzyskanymi eksperymentalnie przez dr hab. Szczepkowicza i
wspotpracownikow, a takze dokonuje koncowej analizy wplywu geometrii ostrza i samego
mikroskopu na deformacje obrazu jonowego. Uzyskane w rezultacie badan symulacje
obrazéw jonowych pochodzacych z probek o znanej geometrii to wyniki bardzo istotne,
pokazuja one bowiem czesto niedoceniang przez eksperymentatordw skale znieksztalcen
obrazéow jonowych fasetkowanych ostrzy. Do najistotniejszych rezultatébw zaliczytbym
zakrzywienie obrazu prostych krawedzi polozonych nieradialnie na powierzchni ostrza (Rys.
5.3, 5.9, 5.10, 5.14, 5.15) oraz praktyczng nierozréznialno$¢ obrazéw podwdjnych krawedzi
Scian krystalicznych oraz struktury okreslonej w pracy jako podwdjny schodek z pojedynczg
krawedziq (Rys. 5.4 i 5.5), czego konsekwencja jest spektakularny obraz struktury tzw.



podwdjnego schodka z podwdjng krawedzig z Rys. 5.6. Na pochwale zastuguje tez wnikliwa i
staranna dyskusja wptywu geometrii mikroskopu oraz stopki ostrza na obraz jonowy. Tutaj
musz¢ jednak wytkna¢ Doktorantowi pewng brawure sformutowania: otéz na str. 131 autor
dyskutujac zalezno$¢ wielkosci znieksztatcefi od odleglosci ekranu od ostrza 7' zauwaza "...a
nastepnie [mozna zauwazy¢. - przyp. Rec] bardzo powolny, liniowy przyrost, ktory dla 5
krotnego wzrostu T (od 300 su do 1500 su) nie przekracza 1%". Zwazywszy na to, ze W
rzeczywistym mikroskopie ekran oddalony jest od ostrza nie o tysigce takich su (21,5 nm) a o
setki tysigcy a nawet pojedyncze miliony su, to konsekwencje owej deklarowanej liniowosci

wzrostu znieksztatcenia bylyby nieco ambarasujace.

Prace konczy Podsumowanie, ktére w syntetyczny i przejrzysty sposéb podsumowuje
zawarte W Rozprawie osiggniecia badawcze Doktoranta i jednoczesnie wykazuje, ze

okreslone we wstepie cele dysertacji zostaly w pelni zrealizowane.

Pragne zwroci¢ uwage na bardzo staranng strone redakcyjng pracy. Prace napisano
dobrym jezykiem z wielka skrupulatnoscia i dbaloscia o szczegdly argumentacji, a
zilustrowano bardzo duza liczbg bardzo starannie wykonanych ilustracji. Bledy redakcyjne
autora sg naprawde nieliczne: w Bibliografii w pracach [46] i [47] zdarzylo sie¢ Doktorantowi
zamieni¢ kolejno$¢ autoréw, a na stronie 121 omawiajac prace [110] blednie oznaczyt on
rozwazang S$ciang wolframu jako (111) a nie (110). Z drugiej strony skrupulatnosé,
doktadnos¢ i widoczna rado$é autora z tworzenia dobrej jakosci grafiki spowodowata znaczny
rozrost objetosci pracy, ktéra miejscami wydaje sie by¢ zdecydowanie nazbyt szczegdtowa.
Moim zdaniem autor mogt jednak nie prezentowac na Rys. 1.4 tréjwymiarowej wizualizacji
sfery oraz walca. Trzy strony (81 - 83) zielonoszarych i z uwagi na wielko$¢ do$é przecietnie
czytelnych ilustracji przedstawiajacych wizualizacje natezenia pola elektrycznego przy
powierzchni ostrza mozna byto moim zdaniem pomingé bez najmniejszej szkody dla zaréwno
merytorycznej jak i formalnej strony pracy, zwlaszcza Ze zaraz za nimi autor prezentuje (Rys.
3.35) naprawde kapitalne, wielobarwne, bardzo czytelne zblizenia tego rozktadu dla
wybranych istotnych geometrii ostrza. Podobnie, na str. 99 autor moégt nie wprowadzaé 9
indeksowanych wzoréw po to tylko by stwierdzi¢ w konkluzji, ze maksymalne wzgledne
roznice w predkosciach jondéw nie przekraczaja 1 promila. Sadze, ze wszyscy uwierzyliby tu

jednemu zdaniu.

Konkludujgc, uwazam, ze przedstawiona do recenzji praca doktorska mgr Danicla
Niewieczerzata zastuguje na bardzo wysoka ocené. W ramach rozprawy mgr Niewieczerzat

opracowal catkowicie nowy, wieloskalowy model polowego mikroskopu jonowego,



pozwalajacy na precyzyjne obliczanie natgzenia pola elektrycznego i trajektorii jonow dla
roznych ksztaltdw ostrza. Model zostal starannie i gruntownie przetestowany i uzyty do
symulacji obrazéw jonowych ostrzy bcc o orientacji (111) fasetkowanych w wyniku
adsorpcji. Rezultaty tych symulacji stanowia bardzo cenny material pordwnawczy
wskazujacy na niejednoznacznosci i trudno$ci w precyzyjnej interpretacji morfologii
powierzchni emiteréw kryjacej si¢ za otrzymanymi do$wiadczalnie obrazami jonowymi. W
przedstawionej rozprawie Doktorant jednoznacznie wykazal, ze jest sprawnym i rzetelnym

badaczem.

Stwierdzam, Ze praca doktorska mgr Daniela Niewieczerzala calkowicie spelia
wymogi art. 13 ustawy o tytule naukowym i stopniach naukowych. Praca zawiera
oryginalne rozwiazanie problemu naukowego i jednoczesnie wskazuje na opanowanie przez
Doktoranta ogélnej wiedzy teoretycznej oraz na umiejetno$¢ samodzielnego prowadzenia
pracy naukowej. Tym samym wnosz¢ o dopuszczenie mgr Daniela Niewieczerzala do

publicznej obrony pracy doktorskiej.
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