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1. Podstawa opracowania

Recenzja zostata wykonana na zlecenie Rady Dyscypliny Nauki Fizyczne Akademii Gérniczo-
Hutniczej im. Stanistawa Staszica w Krakowie.

Podstawa prawna art. 187 Ustawy z dnia 20lipca 2018 r. ‘Prawo o szkolnictwie wyzszym i
nauce” (z pdzn. zm.)

Opinia dotyczaca przedmiotowej rozprawy doktorskiej zawiera trzy elementy:

1. Ocene wraz z uzasadnieniem czy rozprawa doktorska prezentuje ogdlng wiedzg
teoretyczng Doktoranta w dyscyplinie nauki fizyczne;

2. Ocene wraz z uzasadnieniem czy rozprawa doktorska wykazuje umiejetnosé
samodzielnego prowadzenia pracy naukowej przez Doktoranta ubiegajacego si¢ o
nadanie stopnia doktora;

3. Ocene wraz z uzasadnieniem czy rozprawa doktorska stanowi oryginalne
rozwigzanie problemu naukowego.

2. Charakterystyka i opis rozprawy

Znaczne w ostatnim okresie zainteresowanie antyferromagnetykami z uwagi na ich
potencjalne zastosowanie jako nowej generacje uktady pamigci magnetycznej wynika z ich
unikatowych wlasciwosci takich jak brak pol rozproszenia, wysoka czgstotliwosé precesji
wiasnej, rzedu THz oraz wysoka stabilnos¢ w polu magnetycznym, jesli pordwna sig je do
klasycznych ferromagnetykéw. W uktadach wielowarstwowych wptyw jednej warstwy na
zachowanie magnetyczne drugiej, stanowi klasg efektow nazywana efektem bliskosci
magnetycznej (MPE) (z ang. magnetic proximity effect). Typowymi oznakami efektu
bliskoéci moga byé: pojawienie si¢ namagnesowania w warstwie paramagnetycznej,
podwyzszenie temperatury uporzadkowania w materiale o nizszej temperaturze
uporzadkowania, zwigkszona pola koercja, a takze wystgpowanie pola sprzezenia
wymiennego (Heg) (z ang. exchange bias).



Celem recenzowanej rozprawie doktorskiej mgra inz. Marcina Szpytmy bylo wykazanie
wptywu efektu blisko$ci magnetycznej na magnetyczne wlasciwosci epitaksjalnych uktadéw
cienkowarstwowych z antyferromagnetykiem.

Stwierdzam, ze tytul rozprawy doktorskiej odpowiada tresci w niej zawartej.

Praca doktorska napisana zostala poprawnie jezykowo z logicznym podziatem na poszczegoélne
rozdziaty, z poprawnie przedstawionymi wynikami na rysunkach. Rozprawa liczy 142 strony i
sklada sie ze Wstepu, 6 zasadniczych rozdziatdow, Podsumowania oraz Spisu cytowanej
literatury.

W Rozdziale 2 autor rozprawy krotko opisat rodzaje uporzadkowan magnetycznych
oraz scharakteryzowat antyferromagnetyki, ktore tworza wielowarstwy bedace przedmiotem
badan w niniejszej pracy. Efekty interfejsowe wystgpujace w ukladach cienkowarstwowych
takie jak efekt blisko$ci magnetycznej oraz sprzezenia wymiennego zostaly przedstawione w
Rozdziale 3. Rozdziat 4 zawiera szczegbtowy opis metod eksperymentalnych wykorzystanych
do charakteryzacji wlasciwosci magnetycznych badanych probek. Rozdziat ten zawiera tez opis
preparatyki epitaksjalnych ukladéw cienkowarstwowych. Eksperymentalne wyniki badan
wplywu efektu magnetycznej bliskosci na wlasciwosci ultracienkich wielowarstwach zostaty
opisane w rozdziatach 5, 6 i 7 i stanowia zasadniczg czg$¢ recenzowanej pracy.

W rozdziale 5 przedstawiono wplywu bliskosci magnetycznej antyferromagnetycznej
warstwy CoO na wilasciwosci warstw tlenku zelaza analizujac dwa uklady: MgO/FeO/MgO
oraz MgO/FeO/CoO/MgO. Pomiary metodg spektroskopii Méssbauera pokazaly, ze
sgsiedztwo warstwy CoO moze radykalnie zwigkszy¢ temperaturg uporzadkowania, Néela Tn
warstwy FeO (o okoto 100 K). Aby okresli¢ Tn obu antyferromagnetykéw w warstwie
podwojnej FeO/CoO wykonano pierwiastkowo czule pomiary magnetycznego liniowego
dichroizmu promieniowania X (XMLD) w funkcji temperatury. Analiza widma absorpcyjnego
promieniowania X (XAS) zmierzonego na krawedzi absorpcji L3 Co wykazala, ze temperatura
uporzagdkowania CoO wynosi okoto 300K i jest rowna temperaturze Tn warstwy FeO
wyznaczonej spektroskopiag Mossbauera. Natomiast w pomiarach liniowego dichroizmu FeO
nie udalo sie uzyska¢ sygnatu pochodzacego z uporzadkowania magnetycznego. Chociaz
wynik ten nie potwierdzil pomiaréw spektroskopii Mossbauera, to korelacja rezultatow
uzyskanych obu metodami wskazuje, ze zwickszenie Tn warstwy FeO jest konsekwencjg efektu
bliskosci magnetycznej warstwy CoO.

Aby sprawdzi¢, ze modyfikacja wiasciwosci magnetycznych warstwy FeO powinna wplyngé
na oddziatywanie wymiany pomiedzy FM i FeO w heterostrukturze FM/FeO/CoQ, warstwe
CoO przygotowano w ksztalcie klina (grubo$¢ dcoo od zera do 4nm). Takg heterostruktureg
zbadano przy uzyciu magnetooptycznego efektu Kerra (MOKE) w konfiguracji podtuzne;j.
Zmierzono, w funkcji temperatury, petle histerezy w polu magnetycznym przylozonym w
plaszczyznie. Stwierdzono, ze obecnos¢ CoO w heterostrukturze Fe/FeO/CoO, radykalnie
zwieksza pole koercji Hc oraz pole sprzgzenia wymiennego Hep (okoto 5 razy dla najciensze;j
warstwy dcoo=0.7nm). Zaobserwowano, ze ze wzrostem temperatury oraz grubosci CoO
nastepuje zmniejszenie Hep Jednoczesnie wraz ze wzrostem temperatury zaobserwowano
wzrost temperatury blokowania Tg, (temperatura w ktorej zanika Hgg). Ze zmiany charakteru
zaleznosci Hes(T, dcoo) w ukladzie Fe/FeO/CoO Autor pracy wnioskuje, ze w niskich
temperaturach uktad zachowuje si¢ jak dwuwarstwa Fe/FeO, natomiast powyzej pewnej
temperatury krytycznej przyjmuje wlasciwosci uktadu Fe/CoO.
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W drugiej grupie badan opisanych w rozdziale 6, dokonano analizy wptywu parametrow
ferromagnetycznej warstwy Fe na wlasciwosci magnetyczne NiO oraz Co w uktadzie
trojwarstwowym Co/NiO/Fe. Przygotowana w tym celu heterostruktura sktadata si¢ z o$Smiu
paskéw Fe o grubosci (dre) od 9.2nm do 12.nm i szerokosci ~1mm, osadzonych na podiozu
wolframu, ktéra przykryto 4nm warstwa NiO a nastepnie na cato$¢ naniesiono Inm warstwe
kobaltu. Z pomocy pierwiastkowo czulej spektroskopii XAS promieniowania X wyznaczono
kierunki namagnesowania w poszczegdlnych warstwach Co, Fe oraz NiO. Systematyczne
pomiary XAS w funkcji grubosci zelaza wykazaly, ze grubo$¢ krytyczna dre (W ktorej
wystepuje SRT (zmiana orientacji magnetyzacji od ,,spin reorientation transition”) w warstwie
Fe) okresla réwniez reorientacje kierunkow spinéw w warstwach NiO oraz Co. W celu
weryfikacji, czy zmiana sygnatu XMCD w warstwie kobaltu jest konsekwencjg silnego
sprzezenia wymiennego na interfejsach Fe/NiO i NiO/Co przeprowadzono identyczne pomiary
XAS innej probki - podwarstwy NiO (o grubosci 0.8nm) , ktorej temperatura T jest nizsza od
temperatury pokojowej. W temperaturze pokojowej wielkos¢ dichroizmu liniowego od Ni (gdy
NiO znajdowat si¢ w fazie paramagnetycznej) pozostawat staty, niczaleznie od grubosci Fe.
Podobne bylo zachowanie sygnatu XMCD kobaltu. Wynik ten dowodzi, iz zmiany XMCD w
gbrnej warstwie Co sa skorelowane z wlasciwosciami magnetycznymi NiO i nie wynikaja z
oddziatywan magnetostatycznych.

W celu potwierdzenia transferu wiasciwoéci magnetycznych zelaza do warstwy kobaltu
poprzez antyferromagnetyczny tlenek niklu, w uktadzie Co/NiO/Fe zobrazowana zostata
struktura domenowa na granicy pomiedzy dwiema grubosciami Fe (9.6nm i 11.2nm).
Wykorzystano do tego fotoemisyjna mikroskopi¢ elektronowa =z wykorzystaniem
promieniowania X (X-PEEM), ktora pozwala rejestrowaé strukturg domenows z chemiczna
czuloscia. Strukture domenowa warstw ferromagnetycznych zobrazowano przy uzyciu kotowo
spolaryzowanego  promieniowania (XMCD-PEEM), natomiast  przy pomiarach
antyferromagnetyka wykorzystano promieniowanie o liniowej polaryzacji (XMLD-PEEM). Na
obrazie zarejestrowanym na krawedzi absorpcji L3 zelaza widoczny byl ‘zygzakowaty’ wzor
struktury domenowej charakterystyczny dla plaszczyznowego ustawienia domen Fe, dla
ktérych wzajemna orientacja kierunkéw namagnesowania tworzy kat 90°. Badania te pokazaty
iz SRT znajduje si¢ pomiedzy obszarami probki o grubosci warstw zelaza 10.4nm i 10.8nm co
potwierdzito wezesniejszy wynik pomiaréw XAS. Zjawisko transferu ufozenia spindéw warstwy
Fe do gornego ferromagnetyka Co poprzez antyferromagnetyk NiO, zostato potwierdzone
identycznym wzorem struktury domenowej zobrazowane w warstwie NiO oraz w warstwie Co.

W dalszej czesci pracy zbadano reorientacje spinowa, wywolana temperaturg, w trojwarstwie
Co/NiO/Fe dla grubosci zelaza bliskiej grubosci krytycznej, dre=10.4nm. Pomiary XAS
warstw Fe, NiO i Co w cyklu chlodzenia i grzania wykazaly identyczne charakterystyczne
histerezy temperaturowe a w przedziale temperatur (200-240) K mozliwos¢ stabilizacji dwoch
prostopadlych standw magnetyzacji w warstwach Fe. Wynik ten jest dowodem wzajemnych
sprzezeh wymiennych na interfejsach Fe/NiO oraz NiO/Co a zmiany stanu magnetycznego
wyindukowane zostaty w tym przypadku wylgcznie zmiana temperatury uktadu.

W kolejnym eksperymencie sprawdzono, czy w tréjwarstwie Co/NiO/Fe mozliwy jest transfer
wielkosci pola anizotropii magnetycznej. Przeprowadzono pomiary XAS dla Fe, Co i NiO w
funkcji zewnetrznego pola magnetycznego przytozonego wzdtuz kierunku Fe[l -10] badajac
dwie gruboéci Fe 9,6 nm oraz 11,2 nm czyli dla grubosci Fe przed i za przejsciem SRT. Ksztatty
petli histerez dla Fe oraz Co dla przy obu grubosciach Fe byly identyczne. Z tym, ze dla cienszej
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warstwy Fe, byla to prostokatna petla histerezy wskazujaca na ulozenie namagnesowania
réwnolegle do tatwego kierunku [1-10] a dla grubszej warstwy Fe, bezremanencyjna petla
charakterystyczna dla ,trudnej osi” pozwolita na wyznaczenia pola anizotropii okoto 10mT.
Wyniki te potwierdzity, Ze namagnesowanie warstwy Fe o grubosci 9.6 nm ustawione jest
wzdtuz Fe [1-10] natomiast dla warstwy o grubosci 11.2 nm wzdtuz kierunku [001].
Niezaleznie od grubosci zelaza zmierzone petle histerez byly symetryczne wzgledem zera pola
magnetycznego, czyli nie wykazywaly pola sprz¢zenia wymiennego Hes. Uzyskane wyniki
pomiardw wskazywaly iz w badanej trojwarstwie nastapit transfer zaréwno kierunku
anizotropii magnetycznej jak tez wielkosci pola anizotropii z Fe do Co poprzez sprzgzenie
interfejsowe z NiO.

Trzecia grupa badan zawarta w rozdziale 7, pracy dotyczy pomiaréw wiasciwosci
magnetycznych uktadéw z CoO na podlozu MgO(001). Wizualizacje struktury domenowej
dokonano przy uzyciu mikroskopu polaryzacyjnego mierzacego magneto-optyczny efekt
Voigta w konfiguracji odbiciowej. Z analizy obrazéw struktury domenowej w funkcji grubosci
stwierdzono, ze dla grubosci CoO < 7.5nm, wektory Neela sg rownolegle do kierunkéw [110]
oraz [1-10] a dla grubo$ci >7.5nm wzdtuz kierunkéw [110] oraz [010]. Pomiary w funkcji
temperatury trzech wybranych probek CoO o grubosci 2nm, 6nm oraz 12nm wykazaty, iz dla
dwdch cienszych probek, temperatura uporzgdkowania wynosi (320+1) K a dla CoO o grubosci
12nm jest wyzsza i wynosi (350£1) K. Obie wyznaczone temperatury sa znacznie wigksze od
wartosci Tw litego CoO (293 K).

Wiasciwosci magnetyczne warstw CoO zostaty scharakteryzowane metoda spektroskopii
absorpcyjnej promieniowania X. Aby zapobiec efektowi tadowania powierzchni (w celu
umozliwienia pomiaréw XAS) probka CoO zostala pokryta 2nm warstwa Pt. Pomiary
mikroskopig magnetooptyczna w konfiguracji Voigta pozwolily stwierdzié, ze ta wierzchnia
warstwa Pt nie wplywa na strukture domenowa warstwy CoQO, zachowujac ksztatt, rozmiar oraz
kierunki domen tak jak w warstwie CoO bez pokrycia platyng. Charakteryzacja tlenku kobaltu
z wykorzystaniem efektu XMLD nie pozwolita na uzyskanie jednoznacznego potwierdzenia
hipotezy wystgpowania przejscia SRT w warstwach CoO oczekiwanego z analizy pomiaréw
magnetooptycznych.

Pomiary widm XAS w funkcji temperatury potwierdzity, ze temperatura uporzadkowania
cienkich warstw CoO jest wyzsza niz Tn litego kobaltu oraz ze Tn wyznaczone w badanych
grubosciach CoO sg rdwne Ty okreslonych w tych probkach w pomiarach magnetooptycznych.

W celu zbadania efektu bliskosci i wplywu wiasnos$ci ferromagnetyka na antyferromagnetyk i
odwrotnie, w dwuwarstwie Fe(2nm)/CoO przeprowadzono pomiary MOKE w konfiguracji
podtuznej w funkcji grubosci CoO. Zmierzone petle histerezy warstwy Fe w zewngtrznym polu
magnetycznym wykazaly, ze stan magnetyczny struktury domenowej CoO, ktory zmienia si¢
wraz ze zmiang grubosci, wymusza zmiang anizotropii w gornej warstwie Fe. Wykorzystujac
mikroskopie magneto-optyczna efektow Kerra oraz Voigta sprawdzono tez czy gorna warstwa
Fe moze zmodyfikowac struktur¢ domenowa lub wplynaé na anizotropi¢ magnetyczng CoO.
Uzywajgc mikroskopu z czuloécig plaszezyznowa zobrazowano strukture domenowsg w
warstwie Fe a domeny CoO zobrazowano gdy oswietlenie padato prostopadle do powierzchni
probki. Wyniki pomiaréw temperaturowych pokazaly, ze struktura domenowa w warstwie Fe
jest zapisana w warstwie CoO przy przejsciu przez Tn. Natomiast ponizej temperatury



uporzadkowania antyferromagnetycznego, przemagnesowanie warstwy Fe nie wplywa na
strukturg domenowa CoO.

Recenzowana praca doktorska mgra inz. Marcina Szpytmy jest pracg eksperymentalng.
Przedmiotem badad bylo kilka, specjalnie zaprojektowanych ukladéw, wielowarstw z
antyferromagnetykiem. Probki wytwarzano metods epitaksji z wiazek molekularnych,
charakteryzowaty si¢ wysoka jakoscig strukturalng, ktéra byla kontrolowana w trakcie
preparatyki metoda LEED. Wyniki do$wiadczalne zawarte w pracy, doktorant uzyskat
wykorzystujac odpowiednio dobrane do badanych efektéw eksperymentalne metody
pomiarowe: spektroskopii Mossbauera elektronéw konwersji, techniki magneto-optyczne w
konfiguracji odbiciowej, spektroskopie absorpcyjna promieniowania X. Obrazowanie domen
magnetycznych zostalo uzyskane dzigki mikroskopii magnetooptycznej oraz fotoemisyjnej
mikroskopii elektronowej z wykorzystaniem promieniowania X. Wigkszos¢ wynikow
eksperymentalnych uzyskano w niskich temperaturach w zakresie (80-500) K. Nalezy
podkreslié, ze s3 to bardzo wyrafinowane, nowoczesne techniki pomiarowe, ktore wymagaty
od doktoranta szczegdlnych umiejetnosci i wiedzy w zaplanowaniu i wykonaniu prébek,
wykonaniu eksperymentéw, gromadzeniu danych i ich analizie.

Do najwazniejszych wynikow rozprawy, ktére moga by¢ istotne w potencjalnym ich
zastosowaniu, nalezy zaliczyé nastepujace zjawiska bedace efektem wplywu bliskosci
magnetyczne;j :

- stwierdzenie znacznego zwigkszenia (az o 100 K) temperatury Tn warstwy FeO wskutek
blisko$ci warstwy CoO,

- uzyskanie okoto pieciokrotnego zwigkszenia pola sprzgzenia wymiennego Hep oraz okoto
dwukrotnego zwigkszenia temperatury zaniku Hep uktadu Fe/FeO poprzez bliskos¢ CoO,

- wykazanie w trojwarstwie Co/NiO/Fe transferu zmian anizotropii magnetycznej z warstwy
zelaza, zardwno do antyferromagnetyka NiO jak i do warstwy kobaltu,

- wykazanie, iz w dwuwarstwie Fe/CoO anizotropia Zelaza podaza za uprzadkowaniem
magnetycznym w tlenku kobaltu.

Podsumowujac czes¢ rozprawy dotyczaca omoéwienia wynikéw badaf, nalezy
stwierdzié, ze postawiony przez doktoranta cel pracy zostat zrealizowany. Mgr inz. Marcina
Szpytma przedstawit oryginalne wyniki badan efektu bliskosci magnetycznej w epitaksjalnych
uktadach cienkowarstwowych z antyferromagnetykiem. Czg$¢ prezentowanych w rozprawie
doktorskiej wynikéw zostala juz opublikowana w wysoko punktowanych czasopismach:
Applied Physics Letters z 2022 r. (material rozdziatu 5 rozprawy) oraz Scientific Reports z
2024 r. (wyniki rozdzialu 6 rozprawy). W tych publikacjach, mgr inz. M. Szpytma jest
odpowiednio, drugim i pierwszym autorem tych prac i jego wiodgcy udzial w ich
przygotowaniu jest niewatpliwy. Material zawarty w rozdziale 7 nie zostal jeszcze
opublikowany. Dorobek naukowy autora rozprawy jest znaczacy - stanowi 14 prac w
recenzowanych czasopismach ktérych jest wspotautorem, uczestniczyt tez w wielu
konferencjach z prezentacjami ustnymi i plakatowymi. W kwietniu 2024 roku mgr inz. Marcin
Szpytma wyglosit na Wydziale Fizyki UwB w Bialymstoku seminarium w jezyku angielskim,
na ktérym przedstawit wyniki badafi stanowigcych materiat jego rozprawy doktorskie;j.
Seminarium spotkalo si¢ z pozytywnym zainteresowaniem i dyskusja prezentowanych
wynikow.



Uzyskane przez doktoranta wyniki z wykorzystaniem wielu zaawansowanych uktadow
eksperymentalnych i wiasciwa ich interpretacja swiadcza o jego duzej wiedzy teoretycznej z
fizyki ciala stalego.

Uwagi odnosnie strony technicznej pracy doktorskie;j:

W=

o

Odnosniki 61 i 62 dotycza tej samej pracy,

Na stronach 28, 29 zamiennie byly uzywane skroty MPE i MP,

Na Rys. 34 w opisie oznaczen wynikéw brak jest FeO,

W podpisie Rys. 45 jest blad w podanych grubosciach zelaza,

W pracy uzywane sg jednostki grubosci roznych uktadéw, w rozdziatach 516 to Aaw
paragrafie 7 to s3 nm, wydaje si¢, ze lepiej uzywac jednego systemu.

Wzér 7.1 w liczniku i mianowniku drugie wyrazy powinny by¢ I1(-®),

Na stronie 119, trzeci wiersz od dotu zamiast RL, powinno by¢ RL3.

Inne uwagi:

1.

W rozdziale 6 brak jest informacji odnosnie osadzenia warstwy zlota na warstwg Co
(jest to istotne w celu unikniecia utleniania Co), informacja o naniesionej warstwie Au
znajduje si¢ w pracy Scientific Reports (2024). Czy wyniki niektérych badan
zmieszczone w rozdziale 6 zostaly wykonane na innych wielowarstwach, bez warstwy
ztota, niz te opublikowane w SR?

Recenzowana dysertacja jest praca eksperymentalna, Wydaje si¢, ze zastosowanie
analizy teoretycznej/symulacji mogloby wyjasni¢ np. brak dichroizmu zwigzanego z
uporzgdkowaniem magnetycznym ukfadu FeO/CoO (brak zaleznodci temperaturowej
sygnalu XAS na krawedzi L3 Fe), chociaz sygnal magnetyczny zmierzono
spektroskopiag Mossbauera, czy proba wyjasnienia przyczyny istnienia silnego pola
sprzezenia wymiennego pomiedzy warstwa Fe a FeO w ukladzie Fe/FeO/CoO/MgO,
natomiast brak tego efektu na interfejsach FM i AFM w ukladzie Co/NiO/Fe

W rozdziale 7.3 podano, iz na warstwy CoO naniesiono platyne o gruboséci 2nm w celu
wykonania pomiaréw XAS. Z obrazéw struktur domenowych z mikroskopii magneto-
optycznej, stwierdzono, ze wierzchnia warstwa Pt nie wplywa na struktur¢ domenowsg
warstwy CoO. Czy badano w tych probkach inne parametry takie jak anizotropia
magnetyczna czy wielkos¢ SRT warstw z i bez platyny. Czy z powodu obecnosci
platyny w uktadzie CoO/Pt stwierdzono istnienie oddziatywania Dzyaloshinskii-
Moriya?

Powyzsze uwagi nie pomniejszajg merytorycznej jakosci pracy oraz otrzymanych wynikow
do$wiadczalnych i ich interpretacji. Nalezy podkresli¢ wysoki poziom naukowy recenzowanej
pracy doktorskiej mgra M. Szpytmy oraz aktualno$¢ i wazno$¢ przedstawionej tematyki badan.



3. Wniosek koncowy

Dotychczasowy dorobek naukowy jak i wyniki przedstawione w rozprawie doktorskiej
wskazuja, iz mgr inz. M. Szpytma jest dojrzatym fizykiem do prowadzenia samodzielne] pracy
naukowej oraz w petni zastuguje na otrzymanie tytutu doktora w dyscyplinie nauki fizyczne.

Podsumowujac stwierdzam, Ze recenzowana rozprawa spelnia wymagania ustawy
o stopniach naukowych i tytule naukowym oraz stopniach i tytule w zakresie sztuki
okreslonej w art. 187 ustawy z dnia 20 lipca 2018 r. Prawo o szkolnictwie wyZszym i nauce
(z p6in. zm.) i wnioskuje o jej dopuszczenie do dalszych etapéw postepowania o nadanie
stopnia doktora w dziedzinie nauk S$cislych i przyrodniczych w dyscyplinie nauki
fizyczne.

(podpis recenzenta)






