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Recenzja rozprawy doktorskiej mgra inz. Marcina Szpytmy
pt.: Badanie efektu bliskosci magnetycznej w epitaksjalnych uktadach
cienkowarstwowych z antyferromagnetykiem,
przygotowanej pod kierunkiem dr hab. Anny Koziol-Rachwal, prof. AGH

I. Podstawa opracowania

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

Podstawa prawna: art. 187 Ustawy z dnia 20 lipca 2028 r. Prawo o szkolnictwie wyzZszym
i nauce (z p6Zniejszymi zmianami).

Opinia dotyczaca przedmiotowej rozprawy doktorskiej zawiera trzy elementy:

1) Ocene wraz z uzasadnieniem, czy rozprawa doktorska prezentuje ogélng wiedze
teoretyczng Doktoranta w dyscyplinie nauki fizyczne,

2) Ocene wraz z uzasadnieniem, czy rozprawa doktorska wykazuje umiejetnosé
samodzielnego prowadzenia pracy naukowej przez Doktoranta ubiegajgcego sig
o nadanie stopnia doktora nauk fizycznych,

3) Ocene wraz z uzasadnieniem, czy rozprawa doktorska prezentuje oryginalne
rozwigzanie problemu naukowego.

II. Charakterystyka i opis rozprawy
Tematyka i cel rozprawy

Recenzowana rozprawa opisuje wiasciwoSci magnetyczne i ich modyfikacje,
obserwowane w uktadach cienkowarstwowych zawierajacych antyferromagnetyk, pod
wptywem efektu bliskosci (sasiedztwa). Jej tematyka znajduje si¢ w gtdwnym nurcie
éwiatowych, biezacych badan prowadzonych w dziedzinie spintroniki - relatywnie
nowej gatezi elektroniki, w ktérej oprécz tadunku elektrycznego elektronu wykorzystuje
sie réwniez jego moment magnetyczny - spin. Zjawiska spintroniczne pojawiaja sig
gléwnie w metalicznych i péiprzewodnikowych ukladach cienkowarstwowych.
W poczatkowych  badaniach ich podstawowymi sktadnikami byly warstwy
ferromagnetyczne (FM) i niemagnetyczne (NM). Uzyskano w nich m.in. takie zjawiska
jak zawér spinowy czy gigantyczny magnetoopdr, a w poézniejszym okresie efekty
zwiazane z przeptywem pradu spinowego. W ostatnim tez czasie struktura uktadow
cienkowarstwowych zostala poszerzona o materialy antyferromagnetyczne (AFM),
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ktére wprowadzajg nowy potencjat aplikacyjny. Zostaly one odkryte w potowie
ubiegtego wieku lecz poczatkowo nie dawaly perspektyw na zastosowania praktyczne.
Dopiero relatywnie niedawno zaproponowano ich zastosowanie w zminiaturyzowanych
ukladach spintronicznych. Ich gtéwng zaletg jest brak podatnosci na fluktuacje pola
zewnetrznego, brak emisji rozproszonego pola magnetycznego oraz ultraszybka
dynamika namagnesowania. Cechy te zapewniajg wieksza stabilno$¢ magnetyczng, brak
oddzialywan dipolowych w nanostrukturach oraz dzialanie urzadzen w sub-THz
zakresie czestotliwosci. Powodujg jednak ograniczenie intencjonalnego kontrolowania
orientacji magnetycznej i tatwej jej detekcji.

Ogélnym celem recenzowanej rozprawy jest okreSlenie wplywu efektu blisko$ci
(sgsiedztwa) na wlasciwo$ci magnetyczne ukladu warstwowego zawierajgcego
antyferromagnetyk. Na poszczegdlnych etapach badan Doktorant analizowal wplyw:
sasiedztwa warstwy antyferromagnetyka (CoO) na temperature Néela innej warstwy
antyferromagnetycznej (FeO) oraz na sprzezenie na interfejsie z ferromagnetykiem
(Fe/Fe0), transfer anizotropii magnetycznej pomiedzy ferromagnetykami (Fe, Co)
poprzez antyferromagnetyk (NiQO). Badal réwniez strukture domenowa w warstwie
antyferromagnetycznej (Co0O) i wplyw na nig sasiadujacego ferromagnetyka (Fe).

Uktad rozprawy

Rozprawa zostala napisana w jezyku polskim w formie pelnego opisu i dyskusji
uzyskanych wynikéw. Liczy ona 142 strony. Otwiera ja strona tytulowa, po ktorej
pojawiaja sie o$wiadczenia autora o samodzielnym wykonaniu pracy oraz promotora
o0 gotowosci jej oceny przez recenzentéw. Po podziekowaniach ztozonych Pani Promotor
i pozostatym wspoélpracownikom oraz po wymienieniu projektéw, w ramach ktérych
byly finansowane prowadzone badania, zamieszczone s3 streszczenia rozprawy
w jezyku polskim i angielskim, nastepnie spis tresci.

Rozprawa sktada sie z o$miu rozdziatéw. Pierwszy z nich wprowadza czytelnika
w najistotniejsze uzyskane dotychczas osiggniecia w podejmowanej dziedzinie, definiuje
zasadniczy cel rozprawy oraz zwiezle opisuje jej zawarto$¢. Dwa kolejne rozdziaty
stanowig wprowadzenie do teorii zjawisk analizowanych w rozprawie.

W Rozdziale 2 omédwione s3 podstawowe wiasciwosci ferromagnetykow
i antyferromagnetykow oraz odpowiedzialne za nie mechanizmy fizyczne
z uwzglednieniem wptywu ograniczonej wymiarowosci cienkich warstw na temperature
Néela oraz anizotropie magnetyczna. W drugiej jego czeéci scharakteryzowani sg gtowni
bohaterowie rozprawy - tlenki: zelaza (FeO), niklu (NiO) i kobaltu (CoO).

Trzeci rozdzial wprowadza czytelnika w efekty interfejsowe wynikajace z sgsiedztwa
antyferromagnetyka. Sg nimi efekt bliskoéci i sprzezenie kierunkowe (ang.: exchange
bias). Pierwszy efekt objawia sie modyfikacjami takich wiasciwosci jak: indukowanie
momentéw magnetycznych w paramagnetyku, zmiana koercji, zmiana temperatury
reorientacji spinowej czy uporzgdkowania magnetycznego. Druga czes¢ tego rozdziatu



poéwiecona jest szczegélowemu oméwieniu wspomnianego sprzezenia kierunkowego
wystepujacego na interfejsie ferromagnetyk / antyferromagnetyk.

W Rozdziale 4 opisany jest szeroki wachlarz technik eksperymentalnych stosowanych
w badaniach omawianych w rozprawie. Obejmuje on metody wytwarzania warstw za
pomoca wigzki epitaksjalnej (MBE) i parowania materiatléw z dziata elektronowego
(EBV). Struktura prébek charakteryzowana byla za pomocg dyfrakgji
niskoenergetycznych elektronéw (LEED). Omoéwione zostaly réwniez zastosowane
w badaniach techniki analizy wiasciwosci magnetycznych, takie jak: spektroskopia
Mossbauera (CEMS), mikroskopia wykorzystujaca efekty magnetooptyczne Faradaya
(MOFE), Kerra (MOKE) i Voigta, ktéry zwigzany jest z liniowa dwojtomnoscig
magnetyczng (MLB). Rozdziat ten koficzy wprowadzenie do bardziej ,ekskluzywnych”
metod badawczych dedykowanych dla ustalonych pierwiastkéw i wykorzystujacych
promieniowanie synchrotronowe z uwzglednieniem magnetycznego dichroizmu
kolowego, XMCD (stosowane do ferromagnetykéw) i magnetycznego dichroizmu
liniowego, XMLD (antyferromagnetyki). Struktura przestrzenna warstw skladowych
analizowana byla za pomocg fotoemisyjnej mikroskopii elektronowej PEEM
z wykorzystaniem wspomnianych dichroizméw do analizy rozktadu wtaSciwosci
magnetycznych.

Wyniki badar doktorskich oraz ich interpretacja stanowig zawarto$¢ Rozdziatow 5-7.
Doktadniejsze ich oméwienie znajduje sie w dalszej czesci niniejszej recenzji.

Ostatni rozdzial, nr 8, jest zwiezlym podsumowaniem wynikéw opisanych badan.
Rozprawe koriczy lista 177 opublikowanych prac, do ktérych odnoszono si¢ w jej
teksScie.

Zawartos¢ merytoryczna rozprawy

Uzyskane wyniki badan oraz ich interpretacja przedstawione s3 w rozdziatach 5, 617.

Rozdziat 5 opisuje efekt bliskosci wystepujacy pomiedzy dwoma s3siadujgcymi
warstwami antyferromagnetycznymi FeO/Co0O. W jego poczatkowej czgsci analizowany
jest wplyw blisko$ci warstwy CoO na temperaturg Néela warstwy FeO w uktadzie
Mg0/Fe0/Co0/Mg0. Jego wlasciwosci byly odnoszone do referencyjnej struktury
Mg0O/FeO/MgO.

Do wyznaczenia temperatury porzadkowania magnetycznego antyferromagnetyka
zastosowano analize widma spektroskopii Méssbauera, ktére ulega rozszczepieniu
ponizej Tn. Referencyjna struktura zawierajgca tylko FeO porzadkowata sie
magnetycznie jak materiat lity (Tn = 180 K). Sasiedztwo drugiego AFM (warstwa CoO
o gruboéci 2 nm) powodowato podniesienie Tn warstwy FeO o grubosci 1,7 nm
o ok. 100 K, do poziomu jak dla litego CoO0. W tym miejscu nasuwa si¢ pytanie czy
mozna réwniez spodziewaé sie obnizenia Tn w materiale o wyzszej wartosci wg
zasady akcja-reakcja? Przydalby sie tu rownieZ komentarz autora rozprawy, jaki
mechanizm moze byé odpowiedzialny za tak znaczne podniesienie Tn w FeO,
konkretnie w tym ukladzie. Wydaje sie, ze Tn zalezy od catki wymiany, a ta z kolei
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powinna zmieniaé sie w przypadku dlugosci wigzania (naprezenia?) lub gestosci
obsadzenia elektronéw (hybrydyzacja elektronowa rozciagajaca sie od interfejsu
na cala objetos¢ warstwy FeO).

Woczeéniej wyznaczona Tn w CoO przy bliskosci FeO zostata potwierdzona w pomiarach
absorpcji promieniowania X na krawedzi L3Co (XAS). Ponadto udowodniono
ptaszczyznowe utozenie spinéw CoO. Nieco zagadkowa wydaje sie¢ analiza
dodatkowego ukladu z warstwa Cr ze wzgledu na brak wyjasnienia zasadnosci jej
wprowadzenia oraz tego, ze Cr nosi cechy antyferromagnetyka. Chyba
bezpieczniejszy bylby inny metal niemagnetyczny. W kontekscie dyskutowanych
wlasdciwosci warstwy CoO w tej czeSci rozprawy nieco niezrozumiate wydaje mi
sie stwierdzenie zawarte w ostatnim zdaniu Rozdziatu 5.3. (,Temperatura Néela
Co0 jest porownywalna z temperaturq uporzgdkowania FeO wyznaczonq
z pomiarow CEMS, co pozwala stwierdzi¢, Ze wzmocnienie temperatury
uporzgdkowania magnetycznego warstwy wustytu o grubosci 1.7 nm jest
spowodowane efektem bliskosci magnetycznej 2 nm Co0”).

Ostatnia cze$¢ tego rozdziatu poswiecona jest modyfikacji sprzezenia na interfejsie
Fe/FeO pod wplywem obecno$ci warstwy CoO w ukladzie MgO/Fe/FeO/Co0O/MgO.
Analiza tych wlasciwo$ci zostata przeprowadzona na podstawie przebiegu petli histerez
zmierzonych za pomocg LMOKE. Wyrazne wzmocnienie pola sprzezenia Hes (asymetria
petli histerezy) przypisano obecnosci warstw CoO w uktadzie. Efekt ten silnie zalezy od
grubo$ci warstwy CoO zakresie od 0 do 2 nm, a powyZej 2 nm ulega nasyca nasyceniu.
Podobnie jak w poprzednim przypadku nie wyja$niono zasadnosci wprowadzenia
warstwy Cr. Nie zasugerowano w rozprawie mechanizmu fizycznego
odpowiedzialnego wzrost Hes pod wptywem pod spodniej warstwy CoO, odnoszac
sie jedynie enigmatycznie do pracy [130]. Wydaje sie rowniez, Ze mocno zasadne
powinno by¢ zbadanie wplywu grubo$ci warstwy FeO na wielko$¢ sprzezenia na
interfejsie Fe/FeO.

Rozdzial 6 poswiecony jest transferowi anizotropii magnetycznej pomiedzy warstwami
FM przez przekladke AFM w strukturze (Au)/Co/NiO/Fe/W. Istotng wiasciwoscig
takiego uktadu jest reorientacja namagnesowania warstwy Fe ze wzrostem jej grubosci
w okolicy ok. 10 nm. Pokazano (XMCD i XMLD), ze reorientacja uporzadkowania
magnetycznego {zmiana anizotropii) w warstwie Fe powielana jest w przekladce AFM
(Ni0) gornej warstwie FM (Co). Dodatkowo w ostatniej czesci tego rozdziatu
zademonstrowano (badania XMCD i XMLD w polu magnetycznym), Ze w uktadzie tym
transferuje sie réwniez wielko$¢ pola anizotropii. Odpowiedzialnym czynnikiem za
obserwowane efekty jest silne sprzezenie na obu interfejsach FM/AFM. Potwierdzeniem
tej konkluzji byto zademonstrowanie braku sprzezenia pomiedzy warstwami FM po
temperaturowym wytgczeniu uporzadkowania AFM w ciefiszej przektadce NiO. Badania
PEEM, polaczone z analiza dichroizmu, udowodnily réwniez wystepowanie sprzg¢zenia
struktury domenowej wszystkich trzech sktadnikow, gdy NiO ma wiasciwosci AFM,
i potwierdzity tym samym wcze$niej wyciagniete wnioski. Gdy grubo$¢ warstwy Fe jest
bliska wartoéci krytycznej przy ktorej zachodzi SRT, jej namagnesowanie moze by¢
przetaczane zmiang temperatury. W rozdziale tym pokazano réwniez mozliwosé
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temperaturowego przetgczania uporzadkowania magnetycznego sprzgzonego uktadu
bez obecnoéci pola magnetycznego. Moim zdaniem jest to jeden z ciekawszych wynikéw
zaprezentowanych w rozprawie. Tlenek niklu jako jedyny AFM w analizowanych
uktadach rést w kierunku (111). Przy wzroécie na powierzchni Fe(110) wystepuje
niedopasowanie strukturalne zwiazane zsymetria (ptaszczyzna bcc(110)
z symetria dwukrotng vs gesto upakowana (111) o symetrii szeSciokrotnej). Na
takim epitaksjalnym interfejsie powinny by¢ generowane naprezenia, jednak ten
problem nie jest szerzej dyskutowany (Rysunek 40b). Przy takim kierunku
wzrostu przekladki AFM, atomowe warstwy tlenowe i metaliczne ukladaja sie
naprzemiennie wzdhuz normalnej do plaszczyzny. Czy przy analizie sprzezefi
brano pod uwage, ktéra z tych warstw atomowych - tlenowa lub metaliczna -
tworzyla interfejs z FM?

W ostatnim rozdziale, nr 7, zajeto sie gtéwnie analizg struktury domenowej samej
warstwy CoO. Prowadzona ona byla za pomocg technik magnetooptycznych
z wykorzystaniem efektu Voigta i metod synchrotronowych. Widoczna byta zmiana
ksztaltu domen z nieregularnego na paskowy ze wzrostem grubosci warstwy. Pokazano
réwniez, ze orientacja domen antyferromagnetycznych zmienia si¢ wzgledem
kierunkéw krystalograficznych ze zmiana grubosci warstwy tlenkowej. Ponadto
oszacowano T dla warstw CoO o grubosci 3-6 nm réwng 320 Ki 350 K dla 12 nm. 53 to
wartoéci istotnie wyzsze niz dla materialu objgtosciowego. Wzrost Tn przypisano
ograniczonej wymiarowosci. Podana zalezno$¢ Tn od grubosci warstwy CoO
sugeruje wystepowanie maksimum Tn dla pewnej grubosci CoO. Czy znane s3
wielkoéci tych parametrow krytycznych? Wzrost Tn wskutek efektu
rozmiarowoéci jest odwrotny do danych raportowanych w Rozdziale 2.2 (Rysunek
4) oraz do obserwacji przeprowadzonych dla NiO. W tym kontekscie zaskakujaca
tez jest wysoka Tn dla warstwy CoO o grubosci 2 nm opisanej w Rozdziale 5
(pomiary CEMS).

W Rozdziale 7 analizowany byt réwniez efekt bliskoéci na interfejsie CoO/Fe.
Zaobserwowano zmiane wia$ciwo$ci magnetycznych warstwy Fe (LMOKE) ze zmiang
gruboéci warstwy CoO wskutek weze$niej raportowanej zmiany orientacji domen AFM
i sprzezenia na tym interfejsie. W dalszej cze$ci sprawdzono za pomocg efektow Kerra
i Voigta, mierzonych w funkcji temperatury, czy warstwa Fe modyfikuje wlasciwoSci
spodniej Co0. Pokazano, ze stabilna struktura domenowa Fe zapisywana jest tez w AFM
ponizej Tn i nie zmienia si¢ pod wplywem przemagnesowania warstwy Fe.

Ocena rozprawy i umiejetnosci Doktoranta

Recenzowana rozprawa stanowi oryginalne rozwigzanie problemu naukowego. Stanowi
wklad do wyjasnienia wplywu bezposredniej bliskosci warstwy AFM na sasiednig
warstwe AFM o innym sktadzie chemicznym lub warstwe FM, a takze modyfikacji
oddzialywan poprzez cienka przektadke AFM. Badane byly liczne wiasciwosci
magnetyczne, takie jak: temperatura uporzadkowania, sprzeznie kierunkowe,
anizotropia magnetyczna, pole anizotropii, czy struktura domenowa. Dobrze dobrane
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konfiguracje analizowanych struktur warstwowych nadaly podjetym wysitkom
charakter logicznie nastepujgcych po sobie badan, ktére domykaly pewien kompletny
fragment nowej wiedzy. Rozwazana tematyka rozprawy jest bardzo aktualna
i prowadzona jest réwniez przez inne grupy badawcze na calym Swiecie. Czgs¢
zaprezentowanych w rozprawie wynikéw zostala opublikowana w recenzowanych
czasopismach naukowych o zasiegu miedzynarodowym. Byly one zatem oceniane przez
zagranicznych ekspertéw i uznane jako warto$ciowe. Jestem przekonany, ze
opublikowane wyniki zainteresujg S$rodowisko naukowe zajmujace si¢ zblizong
tematyka. Tym samym Doktorant zrealizowal zatozone cele postawione przed
rozpoczeciem badan.

Rozprawa prezentuje réwniez ogélng wiedze teoretyczna doktoranta w dyscyplinie
nauki fizyczne. Pierwsza cze$¢ rozprawy zawiera szczegétowe wprowadzenie do teorii
analizowanych zjawisk fizycznych i wlasciwo$ci badanych materiatéw z jednoczesnym
wyjasnieniem mechanizméw fizycznych odpowiadajgcych za te wihasciwosci. Taki
zestaw informacji stanowi bardzo cenny materiat wprowadzajacy w te dziedzing wiedzy
np. dla miodych naukowcéw planujgcych zajaé sie zblizong tematyka. Bogaty zestaw
cytowanej literatury z tej dziedziny potwierdza dobre rozeznanie Doktoranta
w tematyce rozprawy. W jej tekscie znajduja sie liczne odwotania poréwnawcze do
wyniké6w badah uzyskanych przez inne zespoly badawcze. Niewatpliwie kolejnym
sprawdzianem ogdlnej wiedzy Doktoranta jest egzamin doktorski z fizyki.

Doktorant zaprezentowal réwniez umiejetno$¢ prowadzenia samodzielnej pracy
naukowej. Zakres opisanych badan jest kompletny i wszechstronny. Obejmuje on
wytworzenie probek o wysokiej jako$ci krystalicznej za pomocg wysokoprézniowych
technik MBE i EBV. Analiza strukturalna badanych ukltadéw przeprowadzona zostata za
pomocg LEED. Doktorant opanowal szeroki wachlarz mocno zréznicowanych technik
obrazujgcych wlasciwo$ci magnetyczne zaréwno FM jak i AFM. Nalezy zaliczy¢ do nich:
CEMS, MOKE, magnetooptyke wykorzystujaca efekt Voigta. Doktorant swobodnie
operuje technikami XMCD i XMLD oraz mikroskopia PEEM, ktére wykorzystuja
promieniowanie synchrotronowe. Cze$¢ badan prowadzona byla w zagranicznych
o$rodkach synchrotronowych we Wtoszech i Hiszpanii. Doktorant posiada réwniez
umiejetno$¢ krytycznej analizy danych i formutowania trafnych wnioskow.

Nalezy podkresli¢ wysoka edytorska jako$¢ rozprawy. Nie znalaztem literéwek czy
niezrecznych sformulowan. Napisana jest ona dobrym jezykiem naukowym.
Przedstawione wyniki i ich dyskusja s klarowne. Rysunki s3 czytelne i dobrze ilustruja
graficznie informacje zawarte w tek$cie. Nalezy zalowaé, Ze nie zostata w rozprawie
zawarta oddzielna lista publikacji wspoétautorstwa doktoranta, w tym prac doktorskich
uwypuklajacych jego dorobek. Identyfikacji tych prac nie utatwit sposéb ich cytowania
uwzgledniajgcy w wielu pozycjach jedynie nazwisko pierwszego autora. Z tresci
rozprawy mozna sie dowiedzieé, ze wyniki zaprezentowane Rozdziale 5 zostaly
opublikowane w pracy [135], a te z Rozdzialu 6 - w pracy [150], w ktérej Doktorant byt
pierwszym wspotautorem. Publikacje te wyczerpuja wymogi formalne Ustawy.



Ponizej wymieniam kilka niedoskonato$ci rozprawy o charakterze technicznym.

Rysunek 8, strona 32: ksztalt petli histerezy nie odpowiada pokazanemu schematycznie
namagnesowaniu struktur warstwowych.

W rozprawie mozna sie natkng¢ na rézna grafike (np. Rys. 29 vs 31) i oznaczenia tych
samych struktur (przyktady: MgO0/57Fe0(1.7 nm)/CoO(2 nm)/Mg0(001),
Co0/FeQ/Mg0, . Mg0/Fe0/Co0, Fe0/Co0) i efektéw (MPE zamiennie z MP).

Rysunek 33: brak opisu warstw na rysunku i w jego podpisie.

W kilku miejscach nastapito pomieszane jednostek: pole magnetyczne wyrazone w [mT]
(strona 92 i 128), na Rysunku 36 o$ pozioma opisana przez B [Oe].

W moim przekonaniu znormalizowana petla histerezy magnetycznej uzyskanej
w pomiarach MOKE powinna zawiera¢ si¢ w przedziale <-1; 1> (Rysunek 64). Wtedy
remanencja pokazana w czesci c) lepiej korelowataby z osig pionowa wykresow
przedstawiajacych petle.

Powyzsze stabosci nie majg jednak istotnego wptywu na jako$¢ rozprawy i moja jej
ocene.

II1. Wniosek koncowy

Recenzowana rozprawa doktorska autorstwa mgra inz. Marcina Szpytmy
pt.: Badanie efektu bliskosci magnetycznej w  epitaksjalnych uktadach
cienkowarstwowych z antyferromagnetykiem spelnia wymagania artykulu 187
Ustawy z dnia 20 lipca 2018 r. (z pézniejszymi zmianami) Prawo o szkolnictwie
wyzszym i nauce. W zwiagzKu z tym wnioskuje o jej dopuszczenie do dalszych
etap6w postepowania w celu nadania mgrowi inz. Marcinowi Szpytmie stopnia
doktora w dziedzinie nauk $cistych i przyrodniczych w dyscyplinie nauki fizyczne.
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