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Recenzja rozprawy doktorskiej mgra inz. Hashima Nayyefa pt.:
Tailoring the magnetic anisotropy of antiferromagnetic thin films in epitaxial
multilayer systems and ferromagnetic / antiferromagnetic nanostructures

Przygotowana przeze mnie recenzja dotyczy rozprawy doktorskiej ztozonej przez
mgra inz Hashima Nayyefa pt.: Tailoring the magnetic anisotropy of antiferromagnetic
thin films in epitaxial multilayer systems and ferromagnetic / antiferromagnetic
nanostructures. Praca ta zostala wykonana na Wydziale Fizyki i Informatyki Stosowanej
Akademii Gérniczo-Hutniczej im. Stanistawa Staszica w Krakowie pod opieka naukowg
dra hab. inz. Michata Slezaka. Niniejsza ocene przygotowalem zgodnie z wymogami
Ustawy Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce z dnia 20 lipca 2018 r. (art. 187).

Oceniana praca zawiera opis wynikdw badan statycznych wiasciwosci
magnetycznych sztucznie wytworzonych uktadéw cienkowarstwowych sktadajacych sig
z ferromagnetyka (FM) i antyferromagnetyka (AFM). Cho¢ materialy
antyferromagnetyczne znane s3 od kilkudziesieciu lat, to istotny wzrost zainteresowania
nimi rozcigga sie na znacznie krétszy, biezacy okres, gdy zasugerowano potencjalng
mozliwo$¢ do stosowania ich w uktadach spintronicznych, wykorzystujacych nie tylko
tadunek elektryczny elektronu, ale réwnieZz jego moment magnetyczny - spin. Ze
wzgledu na specyficzng strukture magnetyczng na poziomie atomowym,
charakteryzujacg sie antyréwnoleglym, identycznym namagnesowaniem obu podsieci,
antyferromagnetyki wykazuja zaréwno zalety jak i wady w kontekscie ich praktycznych
zastosowan. Do zasadniczych pozytywéw nalezy zaliczy¢ matg wrazliwo$¢ na
zewnetrzne pole magnetyczne oraz brak emisji magnetycznych pél rozproszonych.
Wiasciwosci te przektadaja sie na wysoka stabilno$¢ konfiguracji magnetycznej i brak
oddzialywan dipolowych pomiedzy elementami nanostrukturyzowanych ukiadéw.
Istotng niedogodnoscia jest trudnos¢ sterowania orientacjg magnetyczng AFM oraz jej
detekcji. Postep w tej dziedzinie dokonat sie wraz z rozwojem technik
synchrotronowych wykorzystujacych liniowa polaryzacje wigzki. Ponadto interfejs
FM/AFM charakteryzuje sie sprzezeniem (ang.: exchange bias) prowadzacym do
pojawienia sie anizotropii kierunkowej warstwach FM. Z drugiej strony sprzezenie to
pozwala na zmiane orientacji magnetycznej AFM poprzez zmiane Kierunku
namagnesowania warstwy FM. Oceniana przeze mnie rozprawa poSwiecona jest tego
typu uktadom.

Celem rozprawy, okre$lonym przez jej autora, bylo opracowanie metody
sterowania magnetyczng anizotropia warstwy antyferromagnetycznej strukturach
FM/AFM. Wykorzystuje ona oddziatywania pojawiajace sie na interfejsie FM/AFM dla
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warstwy Fe sasiadujgcej z warstwg tlenkowa — NiO lub CoO, ktére charakteryzujg sig
nieco odmiennymi wtasciwo$ciami. Badania mialy by¢ przeprowadzone dla réznych
grubos$ci warstwy Fe o odmiennych kierunkach tatwej osi magnesowania oraz ze zmiang
temperatury. Szczegblna uwaga po$wiecona zostata relacji pomiedzy plaszczyznowa
anizotropia magnetyczng (MA) i sprzezeniem interfejsowym (ang.: exchange bias, EB).
Modyfikacja tych relacji miata zostaé uzyskana poprzez rozdzielenie magnetycznych
sktadnikéw warstwa niemagnetyczng (Au). Zrozumienie tych oddzialywan i umiejetnos¢
ich intencjonalnego kontrolowania sg niezbedne do zastosowana tego typu materiatow
w projektowaniu i wytwarzaniu nowych urzadzen spintronicznych.

Rozprawa doktorska zostala przygotowana w jezyku angielskim w formie
opisowej. Po stronie tytutlowej pojawia sie informacja o projekcie finansowanym przez
Narodowe Centrum Nauki, w ramach ktérego prowadzono opisane badania. Spis tresci
rozprawy poprzedzajg krétkie podziekowania skierowane do wspétpracownikow
i rodziny oraz streszczenie w jezyku angielskim, zakoriczone lista publikacji doktorskich.
Streszczenie w jezyku polskim zostato dotgczone jako oddzielny dokument. Tekst
rozprawy podzielony jest na siedem rozdzialéw. Rozpoczyna go wprowadzenie do
tematyki rozprawy. Rozdzial 2 zawiera krétkg charakterystyke wiasciwosci badanych
materiatéw. Przedstawione jest w nim pochodzenie anizotropii magnetycznej, ze
szczegblng uwaga poswiecong epitaksjalnym warstwom Fe(110) osadzonym na
powierzchni (110) monokrysztatu wolframu (W). Doktadnie oméwiona jest reorientacja
osi latwej ze zmiang grubo$ci warstwy Fe oraz temperatury. Dalej opisane s3
podstawowe wlasciwosci tlenkowych cienkich warstw antyferromagnetycznych
i scharakteryzowane jest sprzezenie (exchange bias) pojawiajagce si¢ pomiedzy
warstwami FM i AFM, gdy sa w bezposrednim kontakcie oraz rozdzielone
niemagnetyczng przekladka. Rozdzial 3 przedstawia zastosowane metody wytwarzania
warstw skladowych (epitaksja z wigzki molekularnej, MBE) oraz techniki badawcze
(dyfrakcje niskoenergetycznych elektronéw, LEED; magnetometrie wykorzystujgca
efekt Kerra, MOKE; oraz spektroskopie synchrotronows z detekecjg liniowego i kotowego
dichroizmu magnetycznego, XMLD i XMCD). W kolejnych rozdziatach 4-6 opisane s3
wyniki  uzyskane dla  trzech  epitaksjalnych  ukladéw  warstwowych:
W(110)/Fe(110)/Ni0O(111), W(110)/Fe(110)/Co0(111) oraz
W(110)/Fe(110)/Au(111)/Co0(111). W ostatnim rozdziale, nr 7, podsumowano
uzyskane wyniki. Rozprawe konczy lista cytowanej w niej literatury (152 pozycje) oraz
spis wszystkich opublikowanych artykutéw wspétautorstwa doktoranta.

Ponizej przedstawiony jest zwiezly opis uzyskanych wynikow.

W ukladzie W/Fe/NiO (rozdzial 4) w pomiarach XMCD-PEEM pokazana zostata
reorientacja osi latwej anizotropii warstwy Fe ze zmiang jej grubosci. Obserwacja
podobnego kontrastu magnetycznego z wykorzystaniem techniki XMLD-PEEM sugeruje,
ze konfiguracja magnetyczna warstwy NiO jest bezposrednio skorelowana
z uporzgdkowaniem magnetycznym warstwy Fe.



W celu dokladniejszej analizy whadciwosci uktadu W/Fe/NiO przeprowadzono
pomiary XMLD w funkcji kata pola elektrycznego wigzki do powierzchni probki oraz
temperatury. Badania te pokazaty, ze asymetria sygnatu XMLD zalezy réwniez od
orientacji wigzki wzgledem osi krystalograficznych NiO. Z kolei ze zmian intensywnosci
sygnalu XMLD z temperaturg wyznaczono temperature Neela Tn warstwy NiO o
gruboéci 4 nm réwng 380K. Skorelowane pomiary MOKE i XMLD pokazujg podaZanie
struktury magnetycznej NiO za Fe. Swiadczy o tym brak charakterystycznego
przesuniecia petli histerezy przy przemagnesowaniu warstwy Fe wzdhuz kierunku
fatwego. Réwniez skorelowane pomiary XMCD i XMLD dowodza pelnej koincydencji
orientacji struktur magnetycznych obu warstw sktadowych.

W ostatniej czesci tego rozdziatu zaproponowano mozliwo$¢ przemagnesowania
uktadu Fe/NiO bez udzialu pola magnetycznego. Moim zdaniem jest to jeden
z ciekawszych wynikéw opisanych w tej rozprawie. Takimi wlasciwoSciami
charakteryzuja sie uktady z odpowiednio dobrang gruboscig warstwy Fe, bliskg SRT.
Wskutek zmiany temperatury struktura magnetyczna catego ukladu przelgcza sie
pomiedzy kierunkami wyznaczonymi przez osie tatwe warstwy Fe. Zjawisko to
przyjmuje charakter histerezy przy obu kierunkach zmiany temperatury. W prébkach ze
schodkowym profilem warstwy Fe pokazano, Ze z malejagca gruboscia warstwy Fe
temperatura, w ktérej wystepuje SRT, obniza sie.

W kolejnym rozdziale, nr 5, opisane sa wlasciwosci struktury warstwowej,
w ktorej warstwg AFM jest CoO(111). Uktady o takiej orientacji krystalicznej warstwy
AFM s3 rzadziej raportowane w literaturze.

Po schtodzeniu bez pola (ang:. zero field cooling, ZFC) ponizej Tn spiny CoO s3
zamrozone na kierunku swojej lokalnej osi tatwej niezaleznie od pézniejszej orientacji
namagnesowania warstwy Fe. Efekt ten pokazano dla obu grubosci warstw Fe po
podgrzaniu powyzej T, a nastepnie po schtodzeniu w polu (ang.: field cooling, FC) i jego
wylgczeniu. Podobnie jak w przypadku poprzedniego uktadu zauwazono, ze wplyw na
spektrum XLD ma uporzadkowanie magnetyczne AFM oraz orientacja pola
krystalicznego.

Przeprowadzone badania MOKE mialy na celu znalezienie przesunigcia petli
wskutek wystepowania EB. Po ochtodzeniu struktury do 80K widoczny jest silny efekt
EB, zalezny od stanu remanencyjnego (REM+ lub REM-). Spiny CoO zostajg rowniez
zamrozone po schtodzeniu w polu przytozonym w kierunku trudnym warstw Fe,
a nastepnie po jego usunieciu. Efekt EB jest réwniez widoczny wtedy, gdy chtodzenie do
80K odbywatlo sie w polu wzdluz osi trudnej FM. Autor konkluduje, Ze interfejsowe
sprzezenie mozna rozpatrywaé w kategoriach dodatkowej jednokierunkowe;j
anizotropii.

Dalsze pomiary przeprowadzone w funkcji temperatury pokazaty, Ze wzrost EB
wyindukowany w pewnym kierunku zmienia pole anizotropii warstw w Kkierunku
prostopadtym do niego. Przyczyna tej obserwacji jest ,,dodatkowa sita” pochodzaca od
EB, ktéra musi by¢ pokonana przez pole magnetyczne przy nasycaniu warstwy Fe.



W koncowej czesci tego rozdzialu przeprowadzone jest krétkie poréwnanie
wplywu obu warstw AFM: NiO i CoO w badanych uktadach. Pola anizotropii
w systemach zawierajacych NiO sg mniej czute na zmiany temperatury. Jedna z przyczyn
moze by¢ istotna réznica w Tn. Warstw NiO tatwiej zmienialy orientacje pod wplywem
warstw Fe, co zostato przypisane bardziej ,miekkim” wlasciwo$ciom w poréwnaniu do
stwardego” CoO.

W rozdziale nr 6 opisano wyniki badaii modyfikacji sprzezen pomiedzy
warstwami Fe i CoO uzyskanych dzieki wprowadzeniu klinowej niemagnetycznej
przektadki wykonanej z Au. Wykorzystujac technike MOKE stworzona zostala mapa
stanéw magnetycznych (dau, dre) oraz zarejestrowano petle histerezy w temperaturze
80K, ponizej Tn CoO. Wyraznie widoczne sg dwa obszary o wzajemnie prostopadtych
osiach latwych warstwy Fe. Dla cienkiej warstwy Au (dau < 0.2 nm) nie zarejestrowano
SRT w catym badanym zakresie grubosci warstwy dre, co moze $wiadczy¢ o wzroscie
gruboéci krytycznej w poréwnaniu do samej warstwy Fe. Ksztatt petli odzwierciedla
tatwe i trudne kierunki magnesowania, a ponadto widoczny jest wptyw EB dla kierunku
tatwego poza obszarem z grubg przektadka Au. W celu glebszej analizy ewolucji stanéw
magnetycznych ze zmiang gruboéci warstw sktadowych doktorant dyskutuje trzy
wybrane przebiegi na mapie: brak SRT ze zmiang dau oraz wystgpowanie SRT ze zmiang
daui dre.

Wzdtuz pierwszego profilu (dre = 6 nm) SRT nie wystepuje w analizowanym
zakresie grubo$ci przektadki Au, a zalezno$¢ pola Hes jest niemonotoniczna. Warto
wspomnie¢ o dwukrotnym wzmocnieniu efektu EB wskutek wprowadzenia jedynie
1 ML Au. Autor prébuje wytlumaczy¢é obserwowang zalezno$¢ kilkoma czynnikami
(zmniejszenie frustracji ukladu, szorstko$¢ interfejsu, pojawienie sig¢ stanow
skwantowanych) opisanymi w literaturze. Zalezno$¢ Hes(das) wskazuje, Ze stan
magnetyczny Fe w temperaturze pokojowej wyznacza orientacjg interfejsowych spinéw
CoO (czyli pozwala na kontrole orientacji AFM), ktéra z Kkolei okresla kierunek EB
ponizej Tn.

W drugim scenariuszu (dre = 9.5 nm) SRT wywolana jest zmiang gruboSci
przektadki Au. Obserwowany jest gwattowny spadek Hes w procedurze ZFC zwigzany
z SRT. Gruba przektadka thumi efekt EB i zmniejsza pole anizotropii dla kierunku [1-10]
w pordwnaniu z ciefisza przekladka (punkt B na rysunku 6.3a). Autor zauwaza, ze
pomimo wptywu EB na MA zmiana EB nie wplywa na SRT. Po zastosowaniu procedury
FC spadek Hes ze wzrostem dau jest tagodniejszy. Zmiana orientacji warstwy Fe (SRT)
nie powoduje zmiany orientacji AFM. Wyniki pomiaréw MOKE przeprowadzonych w
procedurze ZFC i FC koreluja z tymi z XMLD.

W trzecim profilu rosngca grubo$¢ warstwy Au (dre = 7.0 nm) wymusza SRT. Po
chtodzeniu bez pola (ZFC) warto$¢ Hee spada nagle do zera, natomiast po chtodzeniu
w polu (FC) wzdtuz obu kierunkéw krystalograficznych warstwy Fe tak gwattownego
spadku nie obserwowano, a znak EB zalezat od zwrotu pola.

Do tej pory pokazywano, ze zamrozone spiny AFM nie zmieniajg osi fatwej
warstwy Fe. Ostatnia cze$é tego rozdziatu opisuje odmienna sytuacje w okolicach
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punktu D (cienkie warstwy Fe i Au). Po procedurze FC w kierunku trudnym przesuniecie
prawie prostokatnej petli wskazuje na wystepowanie EB i tatwego kierunku anizotropii,
co jest odmiennym zachowaniem od poprzednio dyskutowanego przypadku w punkcie
D na rysunku 6.3a. Ta wilasciwo$é obejmuje relatywnie duzy zakres das. Autor
przypisuje ten efekt wptywowi dodatkowej jednokierunkowej anizotropii warstwy Fe
wzdhiz kierunku [001]. W moim przekonaniu jest to drugi wyrézniajacy si¢ wynik tej
rozprawy. Wymuszenie osi fatwej w Fe zaczyna zanika¢ ze wzrostem temperatury -
pojawia sie SRT indukowana temperatura.

Opisane w pracy wyniki stanowia oryginalne rozwigzanie problemu
obejmujacego oddziatywania warstw FM i AFM w uktadach cienkowarstwowych. Zestaw
badanych struktur jest logicznie dobrany. W pierwszej kolejnosci analizowane sa
wlasciwosci uktadéw z miekka warstwa AFM. W drugim zestawie warstwa AFM jest
bardziej odporna na namagnesowanie spodniej Fe i wptywa na jego przebieg. Z kolei w
trzecim ukladzie autor podejmuje préby uzyskania modyfikacji bezposrednich
oddzialywanh warstw Fe i CoO poprzez wprowadzenie niemagnetycznej przekiadki.
Dyskutuje wzajemny wplyw magnetycznych warstw skladowych, ich stany magnetyczne
oraz procesy przemagnesowania i interpretuje obserwowane zjawiska w kategoriach
anizotropii magnetycznej i sprzezenia EB. Pokazuje, Ze przez odpowiedni dobor
gruboéci warstw skltadowych oraz historii magnetycznej mozna intencjonalnie
modyfikowa¢ sprzezenia miedzywarstwowe oraz anizotropig. Do ciekawszych wynikow
nalezy zaliczy¢ pokazanie mozliwosci indukowania SRT bez pola magnetycznego przy
zmianie temperatury w pierwszym uktadzie i indukowanie anizotropii w warstwach Fe
w trzecim badanym systemie. W moim odczuciu doktorant zrealizowal postawione
sobie cele badan.

Opisany eksperyment ma charakter cato$ciowy. Prébki o zatozonej konfiguracji
zostaly wytworzone w jednostce macierzystej metodami wysokoprézniowej epitaksji
z wigzki molekularnej (MBE) oraz reaktywnego utleniania zachodzgcego w czasie
osadzania materiatu. Ich wysoka jakos§¢ strukturalna zostata potwierdzona w badaniach
wykorzystujgcych dyfrakcje elektronéw (LEED). Wtasciwo$ci magnetyczne byty
analizowane zaréwno metodami bezposrednimi, jak i posrednimi z zastosowaniem
technik magnetooptycznych (MOKE) oraz kotowego i liniowego dichroizmu
promieniowania synchrotronowego (XMLD i XMCD). Zaleznosci temperaturowe
realizowane byly w procesach ZFC i FC. Tak szerokie spektrum aktywnosci pozwolito
doktorantowi na zdobycie duzego do$wiadczenia w zakresie prowadzenia
zaawansowanych eksperymentéw fizycznych. Opis uzyskanych wynikéw poprzedzony
jest wstepem teoretycznym obejmujgcym charakterystyke réznej klasy materiatow
magnetycznych oraz zjawisk fizycznych w nich wystepujacych. Ma on réwniez charakter
historyczny - cytowana w rozprawie literatura naukowa w liczbie 152 pozycji obejmuje
prace opublikowane poczawszy od XIX wieku az do ostatnich lat. Ten fragment
dysertacji dowodzi ze doktorant wykazuje si¢ gtebokim zrozumieniem fizyki ogolnej,
analizowanych zjawisk fizycznych i posiada szerokie rozeznanie w zakresie
prowadzonych przez inne o$rodki badan w dziedzinie zblizonej tematyki.
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Wyniki przedstawione w rozprawie zostaly wczesniej opublikowane w pieciu
wieloautorskich pracach doktorskich, zamieszczonych w recenzowanych czasopismach
o zasiegu globalnym. Cze$¢ z tych czasopism (Nanoscale - impact factor 6.8, Physical
Review B - 3.6, Scientific Reports - 4.9) jest czesto cytowana i zyskata duze uznanie
w $rodowisku fizycznym. Doktorant jest wspétautorem wszystkich tych prac. W jednej
z nich jest pierwszym autorem, a w innej - autorem korespondencyjnym, co $wiadczy
o duzym jego zaangazowaniu w realizacje badan i przygotowanie publikacji.

Edytorska strona pracy nie budzi powazniejszych zastrzezen, cho¢ nie udato sie
uniknagé¢ drobnych niedociggnie¢ typu liter6wki czy sformutowania. Na rysunku 2.3a
spos6b zaznaczenia kierunku Fe[001] i plaszczyzny Fe(110) moze by¢ nieco mylgcy.
Niezbyt czytelna jest tez wstawka w rysunku 6.4, Niektére podpisy pod rysunkami
mogtyby by¢ peiejsze. W kilku przypadkach w celu zrozumienia zawarto$ci wykresow
musialem szukaé¢ ich dokladniejszego opisu w tekécie rozprawy. Czytanie tekstu
wymagato sporego skupienia i jego wertowania, bowiem w moim odczuciu, nie wszedzie
zostala jasno zaznaczona wiaénie uzywana procedura wybrana z szerokiej gamy
stosowanych tryb6w ZFC i FC w polach o réznych orientacjach.

Inne niedoskonatoéci znalezione w rozprawie i niejasnosci s3 wymienione ponizej.

Przy wzroécie epitaksjalnym zazwyczaj podawane s3 stale sieci materiatow,
z ktorych zbudowana jest heterostruktura. Tych danych zabraklo w rozprawie. Autor
nie odnosi sie do konsekwencji wynikajacej z niezgodno$ci strukturalnej na interfejsie
FM/AFM. Wzrost warstwy o gestym upakowaniu na powierzchni fcc(110) jest
problemem czesto dyskutowanym i moze skutkowa¢ pojawieniem si¢ naprezen
wptywajacych na namagnesowanie.

We wszystkich badanych ukladach gruboéci warstw skltadowych sg odmienne
(FM: 5/15 nm, 5/20 nm; AFM: 4.0, 4.5, 6.0 nm). Czy te réznice grubosci wynikaty
z jakiego$ powodu? W przypadku préby poréwnywania wiasciwosci réznych uktadow
ich konfiguracja powinna by¢ mozliwie zbliZona do siebie.

Jaki moze by¢ fizyczny mechanizm wystepowania EB i dodatkowej anizotropii na
kierunku [001], wspomnianej na stronie 89, w uktadach z przektadka Au?

Hoéciowy opis anizotropii i sprzezei wymaga podania warto$ci ich energii.
W rozprawie zjawiska te sg opisane jedynie w sposéb jakosciowy. Czy byla podjeta
préba ilosciowego okreslenia tych oddzialywan?

Schematyczna konfiguracja spinéw w FM pokazana na rysunku 2.8 w kontekscie
ksztattu petli jest niewlasciwa.

Dlaczego na rysunku 4.4c granica pomiedzy dwoma domenami o odmiennym
namagnesowaniu przyjmuje profil zig-zag? Prawdopodobnie fizyczna granica pomigdzy
obszarami prébki o réznych grubo$ciach warstwy Fe jest prostoliniowa. Czy mozna te
rozbieznoéé¢ thumaczyé¢ profilem klinowym, ktéry pojawia sie prawie zawsze wskutek



efektéw cieniowania od rozcigglego Zrédta parowania? By¢ moze problem ten
wyjasnitby brakujacy wzorzec rozmiarowy.

Wozrost koercji pokazany na rysunku 4.8 przypisany jest w rozprawie jedynie
zmianie wielko$ci sprzezenia FM-AFM. W uktadach bez sprzezenia samo obnizenie
temperatury réwniez moze powodowac wzrost koercji.

Petle histerezy pokazane na rysunkach 5.3b i 6.3b (punkt C} majg zlozone
ksztaltty, ktore nie sa dyskutowane w rozprawie. Autor jedynie wspomina, ze s3 one
typowe dla kierunku trudnego, co nie jest do konca prawdziwe. Jaka moze byc¢
przyczyna wystepowania takich ksztattow? Czy mozna spodziewac sig¢ niejednorodnosci
w strukturze warstw?

Petla zaznaczona kolorem czarnym na rysunku 5.3g tez jest asymetryczna whrew
stwierdzeniu w tekscie. Czy w tym przypadku nadal uwidacznia sie wptyw EB?

Cho¢ cytowana literatura obejmuje trzy wieki, to przytaczane prace z ostatnich
szeSciu lat s3 w przewazajacej mierze autorstwa wlasnego zespotu. Czy w innych
o$rodkach podobne badania nie s3 juz prowadzone?

W koncowej sentencji przygotowanej przeze mnie recenzji pragne
stwierdzié, ze rozprawa doktorska mgra inZz. Hashima Nayyefa pt.: Tailoring the
magnetic anisotropy of antiferromagnetic thin films in epitaxial multilayer systems
and ferromagnetic / antiferromagnetic nanostructures, wykonana w dziedzinie
nauk $cistych i przyrodniczych i w dyscyplinie nauk fizycznych, speinia wszystkie
wymogi formalne zapisane w Ustawie Prawo o szkolnictwie wyzszym i nauce 7. dnia
20lipca 2018 r. Majac na wzgledzie zaré6wno kontekst merytoryczny, jak i
formalny, wnioskuje o dopuszczenie mgra inz. Hashima Nayyefa do dalszych
etapéw postepowania w celu nadania mu stopnia doktora nauk fizycznych.
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