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pt. ., Wplyw utleniania plazmowego na wlasciwosci magnetyczne warstw Co/Ni ”

Tematyka pracy

Recenzowana praca doktorska dotyczy badan wilasnosci strukturalnych oraz
magnetycznych dwuwarstw Co/Ni oraz modyfikacji ich anizotropii magnetycznej wywotane;
utlenianiem plazmowym. W szczegolnosci autor pokazal, ze dla odpowiednio dobranych
grubosci Co i Ni we wspomnianych dwuwarstwach, utlenianie warstwy Ni prowadzi do
stabilizacji magnetycznej anizotropii prostopadlej ktorej towarzyszy oddzialywanie exchange
bias, ktorego zrédlem jest wytworzona z metalicznego Ni w procesie utleniania plazmowego
warstwa antyferromagnetycznego NiO. Ponadto, autor udowodnit, ze w badanych uktadach
wystepuje oddzialywanie Dzyaloshinskiego-Moriyi ktore prowadzi do pojawienia si¢
prawoskretnej chiralnosci $cian domenowych. Waznym wynikiem przedstawionym w
rozprawie jest zaproponowana przez autora metoda lokalnej modyfikacji anizotropii
magnetycznej ktora dzieki wykorzystaniu rezystéw polimerowych w polgczeniu z litografig
optyczng prowadzi do lateralnej strukturyzacji uktadow warstwowych i umozliwia stabilizacje

wspotistniejgcych obszardw o réznym kierunku spontanicznego namagnesowania.

Warstwowe uklady magnetyczne wykazujace prostopadla anizotropie magnetyczng
stanowig od wielu lat obszar intensywnych badan zarowno teoretycznych jak i
eksperymentalnych, ze wzgledow poznawczych oraz przede wszystkim w zwigzku z ich
potencjalnym zastosowaniem w technologii magnetycznego zapisu informacji. W ostatnim
okresie czasu szczegdlnie wazne staly si¢ uklady warstwowe z prostopadla anizotropig
magnetyczng oraz wspolistniejagcym oddzialtywaniem Dzyaloshinskiego-Moriyi ktore
odpowiedzialne jest za stabilizacje chiralnych $cian domenowych, czy topologicznie

chronionych osobliwosci struktury spinowej nazywanych skyrmionami.



W zwigzku z powyzszym, w mojej opinii, tematyka rozprawy doktorskiej mgra inz.
Blazeja Anastaziaka jest aktualna i wazna z punktu widzenia nie tylko badan podstawowych

lecz rowniez z punktu widzenia zastosowan.

Tres¢ pracy
Przedstawiona praca napisana jest w jezyku polskim o poprawnym stylu i liczy 131 stron
podzielonych na szes¢ rozdzialow. Na uwage zwraca estetyczna forma graficzna rozprawy.

W rozdziale pierwszym autor zamiescit zwigzly opis najwazniejszych z punktu
widzenia tematyki rozprawy wilasciwosci magnetycznych cienkowarstwowych uktadow
magnetycznych ze szczegdlnym uwzglednieniem zjawiska anizotropii magnetycznej,
reorientacji spinowej wywotanej zmiang grubosci warstwy, oddzialtywania exchange bias oraz
oddzialywania Dzyaloshinskiego-Moriyi. Uwazam, ze tre$¢ merytoryczna tego rozdziatu
oparta o dobrze dobrane liczne odnosniki literaturowe, w tym selekcja przedstawionych
zjawisk sg jak najbardziej poprawne 1 wystarczajace z punktu widzenia badan wiasnych
opisanych w rozprawie. Rozdziat drugi rozprawy stanowi przeglad najwazniejszych efektow
magnetooporowych pojawiajacy si¢ w magnetycznych cienkich warstwach i uktadach
wielowarstwowych. Podobnie jak w przypadku rozdziatu pierwszego rozdziatl ten zostal
napisany bardzo zwigzle 1 zarazem poprawnie merytorycznie. Kolejny rozdzial pracy stanowi
przeglad wybranych metod preparatyki cienkich warstw magnetycznych, w szczegdlnosci
rozpylania magnetronowego, ablacji laserowej jak rowniez metod plazmowego utleniania
cienkich warstw metalicznych oraz fotolitografii jako metody lateralnej strukturyzacji
wlasciwosci  magnetycznych cienkich  warstw. Ponownie dobry doboér odniesien
literaturowych przejrzysta 1 krotka forma powoduja ze nie mam zadnych uwag krytycznych
do tego rozdzialu. W rozdziale czwartym opisane zostaly uzyte w opisanych w pracy
eksperymentach metody badawcze. Duza czg$¢ tego rozdzialu dotyczy zjawiska
magnetooptycznego efektu Kerra (MOKE). Autor opisuje mechanizm fizyczny zjawiska
MOKE oraz jego trzy charakterystyczne geometrie pomiarowe. Nastepnie przedstawione sg
uklady eksperymentalne umozliwiacie pomiary magnetometryczne wykorzystywane do
pomiaréw petli histerezy magnetycznej (z wykorzystaniem modulacji ptaszczyzny polaryzacji
swiatta padajacego na probke) oraz mikroskopii MOKE do pomiardéw struktury domen
magnetycznych. Jesli chodzi podstawy fizyczne skrgcenia plaszczyzny polaryzacji $wiatla
odbitego od powierzchni warstwy magnetycznej autor bazuje na najprostszym opisie w
ktorym plaszczyzna polaryzacji ulega skreceniu pod wplywem sily Lorentza dziatajgcej na

drgajace elektrony w warstwie ferromagnetyka. Opis taki ma charakter czysto pogladowy i



mozna go uzna¢ za wystarczajacy, jednak brak chocby jednego odnosnika literaturowego do
bardziej zaawansowanych teorii opartych np. o pozadiagonalne elementy tensora
dielektrycznego pozostawia pewien niedosyt. Ponadto opis uktadu magnetometrycznego jesli
juz pojawia si¢ w pracy powinien by¢ bardziej precyzyjny. Konkretnie, brak jest opisu
mechanizmu fizycznego modulacji $wiatta (modulacja fotoelastyczna lub np. Faradaya) oraz
informacji o jej czgstotliwosci. W kolejnych podrozdzialach pracy opisane zostaly krotko:
metodyka pomiar6w magnetooporu w oparciu o metod¢ czteropunktowa, mikroskopia sila
atomowych, podstawy fizyczne metody XPS oraz metoda profilometrii kontaktowej. Nie
mam uwag krytycznych do tej czgsci pracy.

W  rozdziale pigtym dokonano analitycznego przegladu dostgpnych danych
literaturowych dotyczacych wlasciwosci magnetycznych uktadow wielowarstwowych Co/Ni.
Uwazam ten rozdzial pracy za wartosciowy, a dobor cytowanej literatury za bardzo trafny.
Jedyng uwaga krytyczna dotyczaca tego rozdzialu zwigzana jest jego fragmentem dotyczacym
doniesien literaturowych o niskiej warto$ci parametru tlumienia. Parametr ten oraz jego rola
np. w procesie przemagnesowania moze by¢ dla nie-ekspertéw stabo znana (zwlaszcza ze
rownanie LLG nie pojawilo si¢ w pracy) 1 w zwigzku z tym wymaga dodatkowego
komentarza.

Kolejny  szdsty rozdziat pracy dokumentuje oryginalne wyniki badan
przeprowadzonych przez autora rozprawy 1 wspOlpracownikéw wraz z ich analizg i
interpretacjg. Nalezy podkresli¢, ze opisane wyniki badan opublikowane zostaly w dwoch
publikacjach w Scientific Reports i Physica Status Solidi, ktérych pierwszym autorem jest
mgr inz. Blazej Anastaziak. Na rysunku 6.2.1 a) i b) pokazano petle histerezy magnetycznej
uzyskane metoda PMOKE cienkich warstw Au/Co/Au o grubosciach Inm i [,4nm
wskazujace na prostopadia anizotropi¢ magnetyczng dla grubosci Inm i anizotropi¢ typu
otatwa plaszczyzna” dla grubosci 1,4nm. Dodatkowo zastgpienie gornej warstwy zlota
warstwg NiO powoduje pojawienie si¢ prostopadlej anizotropii magnetycznej dla grubosci
warstwy Co wynoszacej 1,4nm oraz wyraznie widoczne przesuniecie petli histerezy
$wiadczace o pojawieniu si¢ zjawiska exchange bias (rys. 6.2c). Nasuwa si¢ pytanie czy
pojawienie si¢ prostopadlej anizotropii magnetycznej dla kobaltu pokrytego warstwa NiO
zwigzane jest z interfejsowym przyczynkiem do anizotropii magnetycznej czy tez wynika z
utlenienia czesci warstwy Co podczas nanoszenia warstwy NiO co prowadzi do zmniejszenia
grubosci warstwy metalicznego Co? Dalsza czg$¢ rozdzialu dotyczy wplywu procesu
naturalnego utleniania na anizotropi¢ magnetyczng uktadu Au/Co/Ni. W pierwszej kolejnosci

pokazane zostaly na rysunku 6.3  wyniki pomiarow PMOKE  ukladéw



Au/Colnm/Nil.5Snm/Au, analogicznego uktadu nie pokrytego zlotem, oraz podobnych
dwuwarstw z klinowymi warstwami Ni pokrytych i nie pokrytych warstwa Au. Mozna
domniema¢, ze uklady niepokryte zlotem ulegaly naturalnemu utlenieniu co nalezato
uwypukli¢ w pracy. Najwazniejszymi wnioskami ktore autor wysnuwa w oparciu o
wspomniane pomiary sg: i) obecno$¢ gornej warstwy Au ostabia prostopadla anizotropig
magnetyczng dwuwarstwy Co/Ni oraz ii) pojawienie si¢ cienkiej warstwy tlenku NiO
terminujgcej dwuwarstwe Co/Ni dziata odwrotnie wzmacniajac efekt prostopadlej anizotropii
magnetycznej. Zgadzam si¢ z analizg mechanizmu wzmocnienia zjawiska PMA wywolanego
naturalnym utlenianiem ktéra prowadzi do wniosku, ze gldwng przyczyna wzmocnienia
prostopadlej anizotropii magnetycznej jest obecno$¢ interfejsu Ni/NiO. Dodatkowo autor
pokazuje wyniki badan wplywu czasu procesu naturalnego utleniania na anizotropi¢
magnetyczng dwuwarstw Co/Ni ktore wskazujg na to, ze efektywny proces utlenienia
warstwy NiO nastepuje bardzo szybko, a powstala w jego wyniku warstwa NiO stanowi
barier¢ dla dalszego procesu utleniania. Kolejna cze$¢ pracy dotyczy wplywu utleniania
plazmowego na anizotropi¢ magnetyczng ukladow Co/Ni. Generalnie stwierdzi¢ mozna, ze
proces utleniania plazmowego jest znacznie bardziej efektywny w poréwnaniu z naturalnym
utlenianiem co skutkuje znaczacym obnizeniem grubosci warstwy metalicznego Ni i tym
samy silniejszym wzmocnieniem prostopadlej anizotropii magnetycznej. Utlenianie
plazmowe dla dluzszych czaséw utleniania oraz/lub mniejszych grubosci dwuwarstw Co/Ni
prowadzi do zaniku ferromagnetyzmu w badanych uktadach ktore stajg sie paramagnetyczne.
Autor wnioskuje z ksztaltu krzywych namagnesowania o nieferromagnetycznych
wlasciwoéciach ~ silnie  utlenionych  uktadow  Co/NiO. Jednak  konkluzja o
superparamagnetyzmie wydaje si¢ by¢ kontrowersyjna. W przypadku gdy proces utleniania
nie obejmuje calej dwuwarstwy Co/Ni nalezato by raczej wnioskowa¢ o powstaniu warstwy
ferromagnetycznej w kontakcie z tlenkiem ktora ze wzgledu na matg grubo$¢ ma niskg
temperatur¢ Curie, a zatem jest w pokojowej temperaturze w stanie paramagnetycznym.
Superparamagnetyzmu nalezalo by oczekiwa¢ w przypadku wytworzenia malych czgstek
ferromagnetycznych w osnowie tlenkowej co nie znajduje potwierdzenia w eksperymencie.
W dalszej czgsci rozprawy pokazane zostaly wyniki uktadu o strukturze zaworu spinowego z
dodatkowg warstwa Co oddzielong od uktadu Co/Ni przektadka Au o grubosci 2nm.
Utlenianie plazmowe takiego ukladu w polgczeniu z pomiarami PMOKE pozwolito na
bardziej dokladng analiz¢ kinetyki procesu utleniania plazmowego uktadu Co/Ni réwniez
dlatego, ze dolna warstwa Co byla zabezpieczona przed procesem utleniania warstwg Au i jej

wkiad do sygnalu w pomiarach magnetooptycznych mozna byto przyjac jako staty (pomijajac



niewielki efekt jego obnizenia zwigzany z absorpcjg $wiatla przez gérne warstwy uktadu o
zaleznych od stopnia utlenienia wilasciwosciach optycznych. W nastgpnym kroku autor
dyskutuje wyniki pomiaré6w magnetooporowych uktadu Co0,6nm/Au/ColnmNi2nm przed i
po procesie utleniania plazmowego. Uklad w stanie nieutlenionym wykazuje niekolinearne
uporzadkowanie wektorow namagnesowania dolnej warstwy Co o anizotropii prostopadlej i
gornej dwuwarstwy CoNi o namagnesowaniu w plaszczyznie. W wyniku utlenienia kierunek
namagnesowanie gornej warstwy CoNi ulega zmianie na prostopadly do plaszczyzny i uktad
wielowarstwowy przyjmuje struktur¢ zaworu spinowego o prostopadlym namagnesowaniu
obu warstw ferromagnetycznych. Uwazam, ze jest to bardzo wartosciowy wyniki rozprawy
ktory oznacza ze w wyniku utleniania zmianie ulega nie tylko kierunek magnetyzacji
podwarstw ale réwniez wlasciwosci magnetotransportowe. Efekt ten moglby zostaé
wykorzystany do lateralnej strukturyzacji ukladow w wyniku ktérej w danym uktadzie
moglyby wspdlistnie¢ obszary nie tylko o réoznym kierunku spontanicznego namagnesowania
(jak to pokazano w dalszej czgsci badan), ale rowniez wykazujace lokalnie rézny opdr
elektryczny. Dodatkowo autor dyskutuje asymetrie¢ oraz pochodzenie ujemnych wartosci
oporu w zmierzone] dla ukladu utlenionego zaleznosci AR(H) z polem w plaszczyznie w
oparciu 0 model Stonera- Wohlfartha poprzez pordwnanie uzyskanych wynikow z
symulacjami krzywych magnetooporowych. Moim zdaniem wniosek o wplywie
anizotropowego magnetooporu w polaczeniu z delikatnym odchyleniem kierunku pola
zewnetrznego od plaszczyzny probki na ksztalt krzywych AR(H) z rysunku 6.11f jest bardzo
dobrze udokumentowany i przekonywujacy. Pojawia si¢ jednak pytanie czy zrodlem
omawianej asymetrii krzywej AR(H) z polem w plaszczyZznie mogtoby by¢ oddziatywanie
Dzyaloshinskiego-Moriyi?

Kolejnym zagadnieniem dyskutowanym w pracy jest efekt exchange bias w badanych
uktadach pokrytych warstwa NiO oraz jego wplyw na anizotropie prostopadiag
dwuwarstwowego ukladu Co/Ni pokrytego warstwa tlenku NiO. Efekt exchange bias
obserwowany w ukladach utlenionych plazmowo wystepuje tylko w niskich temperaturach,
po procedurze chlodzenia w zewngtrznym polu i jest bardzo staby. Ponadto dla uktadow
pokrytych dodatkowo warstwg NiO naniesionych metodg PLD zaobserwowano wzmocnienie
efektu exchange bias. Autor stusznie moim zdaniem tlumaczy brak zjawiska exchange bias
dla uktadéw utlenianych plazmowo obnizong temperatura Neela wynikajaca z matej grubosci
warstwy tlenkowej. Kolejne wyniki przedstawione w pracy dotyczg magnetycznej struktury
domenowej utlenionych plazmowo uktadéw Co/Ni. Obrazy uzyskane przy pomocy

mikroskopu MOKE w geometrii polarnej pokazuja, ze dla uktadu Co 1nm/Ni 2nm/NiO wraz



z obnizeniem temperatury nastepuje wyrazne zmniejszenie gestosci centréw nukleacji $cian
domenowych oraz wzrost rozmiaru domen magnetycznych. Pomiary mikroskopowe
wykonane po procedurze chtodzenia w zewnetrznym polu magnetycznym wskazuja na to, ze
gesto$¢ domen magnetycznych w procesie przemagnesowania zalezy od tego czy zwrot pola
zewnetrznego jest zgodny lub przeciwny do zwrotu pola przytozonego w trakcie procedury
chtodzenia. Wskazuje to na wplyw zjawiska exchange bias na proces przemagnesowania.
Wynik ten jest do$¢ zaskakujacy biorgc pod uwage duze wartosci pét koercji 1 bardzo mata
warto$¢ pola exchange bias. Jednoczesnie autor pokazuje silny efekt treningu w badanych
uktadach. Mozna zatem zada¢ pytanie czy wspomniana asymetria procesu przemagnesowania
znika w kolejnym procesie przemagnesowania?

W rozdziale 6.2.3 pokazane zostaly badania chiralnosci §cian domenowych w uktadzie
Co/Ni/NiO prowadzone w oparciu o przeprowadzone mikroskopem MOKE pomiary procesu
przemagnesowania z przylozonym jednoczesnie polem prostopadtym H, oraz polem w
ptaszczyznie Hx Wyniki badan wskazuja na prawoskretng chiralnos¢ scian domenowych dla
uktadu Col.4nm/Nilnm ktéra dodatkowo pozostawata niezmienna w funkcji temperatury.
Uwazam ten wynik za bardzo wazny ze wzgledu na to, ze warstwa ferromagnetyczna w
badanych ukfadach nie graniczy z warstwa metalu cigzkiego co oznacza, ze interfejsowe
oddzialywanie Dzyaloshinskiego-Moriyi generowane jest przez warstwe NiO. W przypadku
ukladu typu ferromagnetyk/metal cigzki kluczowym zjawiskiem odpowiedzialnym za
interfejsowe oddzialywanie DMI jest silne sprz¢zenie spinowo orbitalne charakteryzujgce
metal ciezki. Jakie zatem jest zrodto DMI na interfejsie ferromagnetyk/NiO?

Kolejne dwa rozdzialy pracy tzn. 6.2.4 1 6.2.5 odnoszg si¢ odpowiednio do badan
morfologii powierzchni badanych prébek oraz sktadu chemicznego. Gléwnym wnioskiem
ktory plynie z zbadan AFM z rozdziatu 6.2.4 jest niewielki wplyw procesu utleniania na
chropowato$¢ powierzchni badanych ukladow. Wynik ten pokazuje ze metoda utleniania
plazmowego prowadzi powstania gtadkiej warstwy tlenku. Badania wlasciwosci chemicznych
przeprowadzone metoda XPS potwierdzajg formowanie si¢ w procesie utleniania warstwy
NiO.

W ostatniej czesci pracy przedstawiona zostata bardzo ciekawa i efektywna metoda
strukturyzacji  wlasciwosci  magnetycznych  warstwowych ukladéw CoNi. Dzieki
zastosowaniu odpowiedniego, odpornego na utlenianie fotorezystu i litografii optycznej
wytworzony zostal periodyczny uktad kwadratowych obszarow probki o rozmiarach 25x25
mikrometrow ktorych powierzchnie ze wzgledu na brak fotoresystu mozna bylo selektywnie

podda¢ utlenianiu plazmowemu. Tak przeprowadzony eksperyment pozwolil na uzyskanie



periodycznych dwuwymiarowych struktur o czterech mozliwych stanach namagnesowania z
czego dwa maja w mojej opinii istotne znaczenie z punktu widzenia potencjalnych
zastosowan tzn. i) kwadraty i otoczenie (matryca) wykazuja prostopadle namagnesowanie 1
rozne pola koercji, ii) kwadraty wykazujg prostopadia anizotropi¢ magnetyczng a matryca
anizotropi¢ w plaszczyznie warstw. Uwazam ze wyniki opisane w tym rozdziale pracy za
spektakularne i wazne chociaz nalezy podkresli¢ ze dla zaproponowanej metody
strukturyzacji kluczowe znaczenie mialy badania wlasciwosci magnetycznych opisane w
poprzednich rozdziatach.

Podsumowujac za najwazniejsze wyniki pracy uwazam:

e Pokazanie, ze dla odpowiednio dobranych grubosci Co i Ni we wspomnianych
dwuwarstwach, utlenianie warstwy Ni prowadzi do stabilizacji magnetycznej
anizotropii prostopadlej ktdérej towarzyszy oddziatywanie exchange bias
ktoérego zréodlem jest wytworzona z metalicznego Ni w procesie utleniania
plazmowego warstwa antyferromagnetycznego NiO.

e Wykazanie na drodze eksperymentu wyst¢powania w utlenionych dwu-
warstwach Co/Ni oddziatywania Dzyaloshinskiego-Moriyi, ktore prowadzi do
prawoskretnej chiralnosci Scian domenowych

e Zaproponowanie 1 realizacja eksperymentalna metody lokalnej modyfikacji
anizotropii magnetycznej ktéra dzigki wykorzystaniu rezystow polimerowych
w polgczeniu z litografig optyczng prowadzi do lateralnej strukturyzacji
uktadow warstwowych i umozliwia stabilizacje wspotistniejgcych obszarow o
réznym kierunku spontanicznego namagnesowania.

W zwigzku z powyzszym uwazam, ze praca jest bardzo warto$ciowa, a moje nieliczne
uwagi krytyczne czy tez zastrzezenia nie maja wplywu na jej ogdlng, bardzo pozytywng
oceng.

Whiosek koncowy

Na podstawie przeprowadzonej oceny rozprawy doktorskiej mgra inz. Blazeja Anastaziaka
stwierdzam, ze rozprawa spelnia ustawowe wymagania stawiane rozprawom doktorskim i
wnioskuje o dopuszczenie mgra inz. Blazeja Anastaziaka do dalszych etapow przewodu

doktorskiego.
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