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RECENZJA
rozprawy doktorskiej mgra inz. Jakuba KACZMARSKIEGO

pt.: ,, Nanostructure and transport properties of In-Ga-Zn-O amorphous thin films
and their applications in transparent and flexible electronics”

»Nanostruktura i wiasciwosci transportowe amorficznych cienkich warstw In-Ga-Zn-0
i ich zastosowanie w transparentnej i elastycznej elektronice”

Tlenki metali stanowig bardzo szeroka grdpe materiatéw, wykorzystywanych w
nowoczesnych technologiach, w tym w nanotechnologii. Od lat s one powszechnie
stosowane zaréwno w elektronice, jak i w dynamicznie rozwijanej fotonice. £.aczenie ze soba
kilku réznych tlenkéw metali daje mozliwo$é wptywania w szerokim zakresie na wtasciwosci
strukturalne, optyczne, elektryczne, czy chemiczne otrzymanych materiatéw. W
szczegolnosci pozwala to modyfikowaé takie pozgdane parametry tlenkéw metali, jak np.:
wartos¢ rezystywnosci, statg dielektryczng czy wspotczynnik transmisji $wiatta. Dlatego tez
tlenki na bazie metali powszechnie wykorzystywane sg w przemysle potprzewodnikowym

przy wytwarzaniu réznych elementéw elektronicznych.

Jednak prawdziwym wyzwaniem technologicznym jest realizacja elementéw dla
transparentnej elektroniki. Szczegoélnie jesli chodzi o funkcjonalne materiaty o réznym typie
przewodnictwa. Jest to ciggle obszar innowacyjnych badan. Wystarczy powiedzie¢, ze
masowa produkcja elementéw dla transparentnej elektroniki jest planowana dopiero za 20
lat.

W ostatnich latach pokazano, ze gdy rozmiary krystalitow sg mniejsze niz kilkanascie
nm, to mozna uzyska¢ materiaty o specyficznych wtasciwosciach, bardzo pozadanych ze
wzgledu na nowe zastosowania. Takie nowe materiaty tlenkowe ,0 zwiekszonym stopniu
nanokrystalicznosci”, ktére zalicza sig do grupy materiatéw funkcjonalnych, wytworzone w
postaci cienkich warstw, moga by¢ stosowane jako powtoki, w celu poprawienia okreslonych
wiasciwosci powierzchni materiatu litego, na ktory sg natozone. Mogg wykazywaé one np.

zwigkszong odporno$¢ na korozje, znacznie wiekszg twardosci czy odpornosé na cieranie.

Nanokrystaliczne tlenki metali znajdujg tez szerokie zastosowanie jako warstwy
fotokatalityczne, powtoki antyrefleksyjne, przezroczyste elektrody, warstwy czujnikowe. W
szczegolnosci mozna z nich budowac nie tylko struktury elektroniczne, ale réwniez réznego
rodzaju czujniki, elementy o okreslonych wtasciwosciach optycznych czy elektrycznych. Stad
w rozprawie na kilku stronach (np. na str. 13, 83, 101) pojawia sie jako miejsce mozliwego

globalnego zastosowania takich tlenkéw: ,Internet of Things” (Internet Rzeczy).



Tematyka, ktorg zajgt sie Doktorant w swojej rozprawie jest niezwykle aktualna.
Swiadczy o tym chociazby fakt, ze dopiero w 2009 roku Hosono opublikowat model
przewodnictwa w amorficznych tlenkach metali w zestawieniu z konwencjonalnymi
potprzewodnikami o strukturze amorficznej. Trzeba tu podkreslié, ze jest wcigz rosngca
liczba publikacji o tego typu amorficznych materiatach. Stad nie powinien dziwié tytut ,The
localization of electrons in amorphous semicoductors: a twenty-first century perspective”
ktérym to tytutem opatrzona jest publikacja Craiga Taylora z 2006 roku w Journal of Non-
Cystalline Solids.

Nalezy podkresli¢, ze Doktorant postawit przed sobg bardzo ambitny cel, a mianowicie
nie tylko wykonanie funkcjonalnego elementu dla’ transparentnej elektroniki w postaci
tranzystora typu MESFET, czy osadzenie tego tranzystora na elastycznym podtozu, ale
rowniez pokazanie mechanizméw formowania sie wszystkich elementéw sktadowych takiego
tranzystora. Co wiecej, analiza zostata przeprowadzona w odniesieniu do parametréw
procesu technologicznego. Niezwykle cenne jest tez, moim zdaniem, powigzanie wynikéw
badania poszczegoinych elementéw sktadowych tranzystora MESFET z ich whasciwosciami
strukturalnymi. Dlatego tak wazne i unikatowe sg wyniki uzyskane przez Doktoranta. Nie jest
tez bez znaczenia fakt, ze praca powstata w znakomitym oérodku naukowym, jakim jest
Instytut Technologii Elektronowej w Warszawie.

Recenzowana rozprawa doktorska jest napisana w jgezyku angielskim, liczy 111 stron
i sktada sig z sze$ciu rozdziatow. Po krétkim wstepie, w ktorym podany jest cel pracy oraz
krotko oméwiona zawarto$¢ pracy, nastgpujg dwa rozdziaty opracowane na podstawie

literatury przedmiotu.

W rozdziale drugim zatytutowanym ,Podstawy amorficznych pétprzewodnikéw
tlenkowych” przedstawiony jest przeglad przezroczystych tlenkéw poétprzewodnikowych z
uwzglednieniem ich nanostruktury oraz wiasciwosci transportowych. Rozdziat konczy sie
uzasadnieniem wyboru przez Doktoranta materiatu na bazie tlenkéw indu, galu oraz cynku
(W skrocie IGZO) o strukturze amorficznej do wytworzenia przezroczystego tranzystora

polowego.

Rozdziat trzeci poswiecony jest analizie kontaktéw typu metal-amorficzny tlenek z
barierg Schottky’ego przy wykorzystaniu modelu Schottky’ego-Motta oraz modelu Bardeen’a.
Oméwione s3 tez struktury z efektem polowym typu MESFET oraz MISFET, a takze podane
sq najwazniejsze parametry typu ,figure of merit’, charakteryzujgce cienkowarstwowe
tranzystory polowe. Na koncu rozdziatu autor stwierdza, ze nie byto dotad doniesief na
temat cienkowarstwowego przezroczystego tranzystora typu MESFET IGZO na podtozu
elastycznym.
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W rozdziale czwartym Doktorant zamiescit opis zastosowanej metodologii
badawczej - poczgwszy od technologii wytwarzania cienkich warstw, przez metody
charakteryzacji tych warstw, kontaktow, ztaczy, podiozy, jak réwniez Autor omawia technike
fotolitografii, a na koncu pracy zatgcza cztery zestawy wzoréow masek. Troche dziwi, ze w
spisie tresci umieszczonych jest tylko pie¢ podrozdziatéw, podczas gdy podrozdziaty te
dziela si¢ na dziesie¢ podpunktéw, ktére bardzo dobrze porzadkuja przebogaty zestaw
proponowanych metod badawczych.

Najbardziej rozbudowany jest rozdziat piaty, ktéry zawiera szczegdtowq prezentacje
wynikéw badan doswiadczalnych wraz z ich dogtebng analiza. Obejmuje on ponad 50 stron,
czyli prawie potowe objetosci catej pracy. W - podrozdziale 5.1 kolejno omédwiono
nanostrukturg oraz transportowe wiasciwosci cienkich warstw na bazie IGZO. Autor
przedstawit tutaj migdzy innymi bardzo rzetelng analize, ktéra pokazata jak tlen wptywa na
wiasciwosci  elektryczne. Na pochwate réwniez zastuguje akapit dotyczacy analizy
ruchliwosci w wytworzonych warstwach. W podrozdziale 5.2 duzo miejsca poswiecono
analizie przezroczystych kontaktéw z barierg Schottkyego, ktére zastosowane byty do
wytworzonych warstw IGZO. Szkoda tylko, ze nie ma tu wzmianki na podstawie jakich
przestanek wybrano kontakt na bazie Ru-Si-O (tlenku rutenowo-krzemowego). Wyniki
przedstawione w podrozdziale 5.3 $wiadczg o tym, ze bardzo ambitny cel postawiony
przed Doktoranta na poczatku rozprawy, zostat osiggniety. Wytworzyt On bowiem tranzystor
z efektem polowym, z transparentng elektrodg i na elastycznym podtozu jako w petni
funkcjonalny element elektroniczny dla transparentnej elektroniki. Dodatkowo, pomimo
osiggnietego sukcesu, Autor w ostatnim podrozdziale 5.4 opisat prace podjete w kierunku
polepszenia wifasciwosci transportowych zastosowanych amorficznych tlenkéw dzieki
wprowadzeniu azotu do matrycy ZnO.

W rozdziale sz6stym Autor podsumowuje wyniki badan i formutuje wnioski koricowe.
Zabrakto mi tu troche krytycznego odniesienia do otrzymanych wynikéw. Wprawdzie na
koncu rozdziatu podane sg dwa kierunki badan, ktére Doktorant podejmie w najblizszej
przysztoSci, a ktére wskazujg na mozliwo$é dalszego rozwoju. Chodzi tu o wytworzenie
cienkowarstwowego tranzystora polowego o strukturze amorficznej, ktéry nie zawieratby indu
tylko np. cyne oraz opracowanie technologii otrzymywania amorficznego tlenku
potprzewodnikowego typu p na bazie tlenku cyny.

Spis literatury obejmuje 137 pozycji, przy czym az 50 artykutéw pochodzi z ostatnich
pieciu lat. Potwierdza to fakt, ze tematyka rozprawy jest niezwykle aktualna. Ponadto na
koncu rozdziatu wstepnego Doktorant umiescit spis dziewieciu wtasnych publikacji, ktore sg
Scisle zwigzane z tematem rozprawy. Nalezy tu réwniez podkresli¢, ze mgr Kaczmarski jest

wspotautorem  jednego patentu, dotyczgcego sposobu wytwarzania przezroczystego
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tranzystora typu MESFET, a takze ma na swoim koncie dwa zgtoszenia patentowe.

Potwierdza to dobitnie oryginalnos¢ otrzymanych wynikéw.

Jesli chodzi o ocene formalnej strony rozprawy, to nalezy stwierdzi¢, ze jezyk
angielski jest na bardzo wysokim poziomie i dlatego nie mam tutaj zadnych zastrzezen.
Uktad pracy jest zgodny z obowigzujgcymi wymogami, chociaz tre$é podana jest w wersji
nieco skrétowej. Moim zdaniem uzyskane wyniki nadaja sie do opublikowania w catosci lub
we fragmentach w anglojezycznych czasopismach.

Informacje o znalezionych nielicznych btedach edytorskich przekazatam bezposrednio
Doktorantowi i dlatego nie zamieszczam informacji o nich w mojej recenzji. Ponizej
ograniczytam sie do wyliczenia tych uchybien, ktére moim zdaniem w pewnym stopniu

mogg utrudni¢ zrozumienie tekstu:

1. Niezbyt obszerny jest spis oznaczen i akronimow, szczegolnie, ze w rozprawie jest bardzo
czesto stosowany skrétowy zapis tresci.

2. Istotnym uchybieniem jest brak powotan na literature przy wzorach, pod rysunkami oraz przy
opisie znanych metod pomiarowych. Szczegéine znaczenie ma to we wstepnych rozdziatach
pracy. Bez prawie zadnego powotania na literature jest caty zestaw wzoréw w rozdziale 4.
Brakuje rowniez szerszego odniesienia do literatury na temat MESFET-6w dla transparentnej
elektroniki.

Wszystkie uwagi krytyczne nie umniejszaja merytorycznej, bardzo duzej wartosci

rozprawy. Podczas czytania rozprawy nasunety mi sie nastepujgce watpliwosci:

- Na str. 38 mowa jest o zastosowaniu metody XRD do okreslenia wtasciwosci strukturalnych
wytworzonych cienkich warstw. Wydaje sie, ze przy grubosciach np. 100 nm, (a tym bardziej
30 nm) lepszg bytaby metoda GIXRD, ktéra nawet przy grubosciach 50-90 nm dobrze
pokazuje, czy warstwy sg krystaliczne czy nie; w metodzie XRD wiekszo$¢ sygnatu bedzie
pochodzita z amorficznej krzemionki.

— Doktorant stosuje w pracy (np. w tytule) pojecie ,nanostruktura warstwy amorficznej”. Na str.
53 znajduje si¢ akapit na temat struktury amorficznej okreslonej metodg XRD, ktéra to
struktura okazata sig nanokrystaliczna na podstawie wynikow uzyskanych za pomocg TEMa.
Prositabym o komentarz na temat ,nanostrukturalnej warstwy amorficznej”.

Mam do Doktoranta kilka pytan, na ktére chciatabym uzyskaé¢ odpowiedZ podczas

publicznej obrony:
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1. W jaki sposéb okreslana byta grubos¢ warstw? Jaka byta grubosé docelowych warstw, bo w
kilku miejscach podane sg rézne grubosci. Dla przyktadu: na rys. 5-2-12 (str. 82) podane sa
grubosci 30 nm, a na str. 84 : 25 nm, 75 nm lub 100 nm.

2. Na str. 39 podano, ze warstwy o grubosci 10 nm byly nanoszone na amorficzne weglowe
siateczki, w celu okre$lenia struktury za pomocg TEM. Wiadomym jest, ze na podiozu
zawsze powstaje warstwa poérednia (interlayer). Grubo$¢ 10 nm warstwy badanej na
siateczce moze nie dawa¢ gwarancji uzyskania prawdziwej informacji o warstwie majacej
grubos¢ 100 nm. Czy badana byta zaleznos¢ wiasciwosci strukturalnych od grubosci
osadzanej warstwy? Czy zastosowano réwniez FIB-a do wycinania struktury dla TEM.

3. W jaki sposéb byt dobrany sktad ceramicznego targetu (str. 51)? Czy byt on przyjety na
podstawie literatury, czy moze przeprowadzone zostaty wstepne prace technologiczne, w
celu ustalenia odpowiednich proporcji sktadnikéw? Dodatkowo bardzo wazna jest informagja,

jakie jest przetozenie sktadu materiatowego target-warstwa ?

4. W podrozdziale 4.3.3 (str. 47), zatytutowanym ,Bending test’ nie jest podane, jak byt
przeprowadzony test zginania warstwy natozonej na polimer o réznym promieniu. Czy po
zginaniu wtasciwosci elektryczne warstw powracaty do stanu pierwotnego, gdy warstwe

wyprostowano? lle cykli zginania byto wykonanych?

S. Brak jest informacji, czy zastosowany na kontakt Schottky’ego Ru-Si-O (str. 78) jest
materiatem nowym, nie opisywanym w literaturze. Dlaczego, i na jakiej podstawie autor

zdecydowat sie wybra¢ ten materiat do wytworzenia kontaktu Schottky’ego?

Do najwazniejszych osiagnieé Autora zaliczam:

— opracowanie technologii amorficznych pdtprzewodnikéw tlenkowych na bazie a-IGZO oraz
nanokrystalicznych tlenkéw przewodzgcych na bazie Ru-Si-O, przeznaczonych na
funkcjonalne przyrzady polowe na podtozu elastycznym i na papierze,

— wytworzenie struktur tranzystorowych typu MESFET z przezroczysta elektrodg oraz
wykonanie ich kompleksowej charakteryzacji optycznej i elektrycznej,

—  okreslenie wptywu parametréw procesu rozpylania magnetronowego na wtasciwosci

wytworzonych cienkich warstw dla transparentnej elektroniki,

— niewatpliwy wkiad w rozszerzenie wiedzy w zakresie mechanizméw przewodnictwa

elektrycznego w amorficznych materiatach tlenkowych,
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— przedstawienie dogtebnej i bardzo szerokiej analizy wtasciwosci chemicznych, optycznych
oraz elektrycznych wytworzonych cienkich warstw w powigzaniu z ich wtasciwosciami
strukturalnymi.

Whiosek koricowy

Reasumujgc, stwierdzam, ze recenzowana przeze mnie rozprawa doktorska stanowi
oryginalne rozwigzanie problemu naukowego i z wyraznym nadmiarem spetnia wymagania
stawiane rozprawom doktorskim przez Ustawe o stopniach naukowych i tytule naukowym
oraz o stopniach i tytule w zakresie sztuki z dnia 14 marca 2003 r (Dz. U. Nr 65, poz. 595, z
poézn. zm.): Art.13. Ustep 1. Wnioskuje zatem dopuszczenie mgra inz. Jakuba
Kaczmarskiego do publicznej obrony. Majgc na uwadze wysoki poziom merytoryczny oraz
praktyczng warto$¢ otrzymanych wynikéw, co potwierdzone jest publikacjami w
renomowanych czasopismach, ale takze patentem i zgtoszeniami patentowymi, stawiam
wniosek o wyrdznienie pracy doktorskiej mgra Kaczmarskiego.



