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Recenzja rozprawy doktorskiej mgra Rogera Kalviga, pt.” Lokalna struktura i
wilasnosci magnetyczne epitaksjalnych warstw MnsGes domieszkowanych weglem”

Ograniczenia konwencjonalnej technologii przekazywania informacji poprzez ruch
tadunkow, takie jak ograniczenia w predkosci czy bariera w miniaturyzacji, kierujg $wiat
nauki ku wykorzystaniu spinowego stopnia swobody elektronu. Ograniczenie strat energii
umozliwitoby réwniez zastgpienie elektronu innymi kwaziczgstkami takimi jak np. magnony.
W przypadku spinu elektronu przekazywanie informacji moze obywaé si¢ poprzez
przesylanie spolaryzowanego pradu spinowego z materialu ferromagnetycznego do np.
pélprzewodnikéw. Czyniloby to mozliwosé bezposredniego zintegrowania urzgdzen
spintronicznych z obecnie stosowana technologia bazujacg na krzemie i germanie. Sposréd
wielu ferromagnetykow, metaliczny MnsGe; wydaje sie byé bardzo dobrym kandydatem,
ktéry moze spemi¢ wiele oczekiwan koniecznych do realizacji urzadzen wymagajacych
przekazywanie spinowo spolaryzowanych elektronéw do germanu.

Mn;sGes charakteryzuje si¢ korzystnymi cechami takimi jak wysoka polaryzacja spinowa,
tworzenie ostrej migdzy powierzchni na granicy z germanem, wysoka jako$¢ krysztatdw oraz
wysoka temperatura Curie, z mozliwoscig podniesienia jej nawet do 430 K poprzez
domieszkowanie weglem. Dodatkows zaletg cienkowarstwowych warstw epitaksjalnych
MnsGe;Cx na germanie jest silna anizotropia magnetyczna, stwarzajagca mozliwosé
zastosowania w urzadzeniach nowej generacji stuzacych do zapisu i gromadzenia informacji.
Wybér tego interesujacego materiatu jako przedmiotu badan w recenzowanej pracy
doktorskiej jest wiec trafny 1 w pelni uzasadniony.

Celem rozprawy doktorskiej mgra Rogera Kalviga bylo zbadanie lokalnych
wiadciwodci  strukturalnych 1 magnetycznych epitaksjalnych warstw MnsGes; oraz
domieszkowanych weglem warstw MnsGesC,, w szczegdlnosci wyjasnienie zrodet
anizotropii magnetycznej oraz zbadanie zmian anizotropii pod wptywem domieszkowania
weglem. W celu realizacji tak postanowionych zadah mgr Kalvig wykonat szereg
eksperymentéw jadrowego rezonansu magnetycznego na jgdrach izotopu manganu Mn
(**Mn NMR) badajac kilka serii probek rézniacych sie gruboscig i zawartoscig domieszki
wegla. Badania NMR byty prowadzone w temperaturach helowych, zaréwno w nieobecnosci
zewngtrznego pola magnetycznego jak i w silnym polu zorientowanym w dwoch kierunkach
— w plaszczyZnie warstwy oraz prostopadle do niej. Eksperymenty te, stanowigce zasadnicza
cz¢$¢ pracy, mgr Kalvig poprzedzit pomocniczymi pomiarami anizotropii magnetycznej
wykonanymi metodg rezonansu ferromagnetycznego (FMR) i uzupetnit je mikromagnetyczna
symulacjg zachowania struktury domenowej w polu magnetycznym wykonang z
zastosowaniem oprogramowania OOMMF. Pomiary FMR zostaly wykonane w pasmach X i
Q w szerokim zakresie temperatur od helowych do pokojowe;.
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Dorobek naukowy doktoranta stanowig dwie publikacje w czasopismach J. Phys. D
Appl. Phys z 2017 roku oraz Phys. Rev. B z 2018 roku, pi¢¢ konferencyjnych wystapien
plakatowych oraz trzy wystgpienia ustne. Wyniki badan wplywu wegla na wiasciwosci
Mn;Ge;Co, byly przedmiotem dwoch prac - wystapiefi ustnych na konferencjach w latach
2015 i 2016. Doktorant informuje, ze publikacja dotyczaca badan NMR w warstwach
domieszkowanych weglem jest obecnie w przygotowaniu.

Recenzowana rozprawa doktorska sklada sig¢ z pigciu rozdzialow, z ktorych dwa pierwsze sa
wprowadzeniem dotyczacym badanych cienkich warstw MnsGes i MnsGe; domieszkowanych
weglem oraz zapoznajg czytelnika z technikami eksperymentalnymi stosowanymi do badania
powyzszych materiatdw. W rozdziale trzecim autor opisal wyniki badan rozkladu
przestrzennego momentow magnetycznych w strukturze domenowej oraz zaleznosci stalej
anizotropii jednoosiowej w funkcji grubosci warstwy MnsGe; oraz w funkeji koncentracji
wegla. Rozdzial czwarty dotyczy badan warstw MnsGes niedomieszkowanych weglem za
pomocg jadrowego rezonansu magnetycznego na jadrach **Mn. Opisane w nim zostato
pochodzenie pola nadsubtelnego w obu polozeniach manganu a takze jego anizotropia
ujawniona badaniami w zewngtrznym polu magnetycznym. Rozdziat ten podsumowuja wyniki
badafh NMR na serii warstw MnsGes w funkcji gruboscei, gdzie pokazano, ze spontaniczne
przeorientowanie namagnesowania w funkcji grubosci warstwy potwierdza wnioski dotyczace
anizotropii pol nadsubtelnych.

Rozdziat piaty poswigcony jest analizie wptywu wegla na lokalne wlasciwosci epitaksjalnych
warstw MnsGe;C, badanego za pomoca jadrowego rezonansu magnetycznego. Na koficu
rozprawa podsumowana jest najwazniejszymi wynikami i wnioskami oraz zawiera spis zrodet
bibliograficznych. W zafaczniku A przedstawiono wyprowadzenie wyrazenia na zaleznosé
czestotliwodci jadrowego rezonansu magnetycznego od zewnetrznego pola magnetycznego
przyfozonego w ptaszczyznie w nienasyconej magnetycznie probece. Zatacznik B zawiera
wyprowadzenie wyrazenia na zaleznos$¢ czgstotliwosci jadrowego rezonansu magnetycznego od
kata migdzy wyrdznionym kierunkiem w ptaszczyznie warstwy i kierunkiem zewngtrznego pola
magnetycznego przytozonego w plaszczyZnie warstwy.

Kolejne etapy pracy obejmowaty:

(1) udzial w wytworzeniu wysokiej jakosci (potwierdzonej technikami XRD i RHEED)
cienkich warstw MnsGe; oraz MnsGe;Cy na podtozu Ge(111) za pomocsg techniki epitaksji z
fazy stalej w komorze epitaksji z wigzki molekularnej (MBE),

(if) wykonanie mikromagnetycznych symulacji rozkladéw namagnesowania w warstwie
MnsGes o: grubosci 30nm i parametrze Q (tzw. ,,quality factor”) o wartosci mniejszej od 1.
Symulacje te prawidlowo odtworzyly eksperymentalnie wyznaczone petle histerezy oraz
potwierdzity istnienie w tym materiale ztozonej paskowej struktury domenowej (z pewnymi
zastrzezeniami opisanymi w koncowej czgsci recenzji) z domenami domykajgcymi,

(iii) obserwacje, w pomiarach FMR w pa$mie X, akustycznych wzbudzen rezonansowych w
polach rezonansowych o amplitudach ponizej nasycenia. W konfiguracji prostopadiej pola
magnetycznego H widoczny byt rezonans jedynie wtedy gdy pole H bylo zmniejszane po
uprzednim nasyceniu probki. Wiaze si¢ to z tym, ze obserwacja rezonansu akustycznego
uwarunkowana jest pojawieniem si¢ stabilnej konfiguracji przeciwnie skierowanych
momentéw magnetycznych w domenach.



@iv) wyzhaczenie statej magnetycznej anizotropii jednoosiowej (z pomiaréw FMR w pasmie
Q) w funkcji temperatury i grubosci probek. W warstwach MnsGe;C, zaobserwowano wptyw
domieszkowania wegla na obnizenie stalej anizotropii magnetycznej,

(v) wykonanie eksperymentéw NMR na probkach niedomieszkowanych oraz analiza
wynikow. Rejestrowane  sygnaly Mn NMR z potozen 4(d) oraz 6(g) byly dobrze
odseparowane w skali czgstotliwodci, co pozwolito na selektywng obserwacje w kazdym z
tych polozen wplywu takich czynnikéw jak zewnetrzne pole magnetyczne, grubo$¢ warstwy i
wielko$¢ domieszki wegla na lokalne pole na jadrze **Mn. Wykazano, ze dominujacy wkiad
do pola nadsubtelnego w obu potozeniach manganu pochodzi od czlonu kontaktowego
Fermiego, ktdry jest izotropowy. To pozwolilo na wydzielenie wkiadu anizotropowego oraz
jego analize. Badania w polu magnetycznym prostopadtym do powierzchni warstwy
pozwolity ponadto okresli¢ orientacj¢ gradientu pola elektrycznego na jgdrach Mn': jest on
skierowany wzdluz osi ¢, czego konsekwencjg jest dwukrotne zmniejszenie wielkosci
rozszczepienia kwadrupolowego towarzyszace zmianie orientacji namagnesowania od osi ¢
do ptaszczyzny warstwy.

W prostopadtym do warstwy zewngtrznym polu magnetycznym H zaobserwowano ze
wzrostem H najpierw stalg czgstos¢ linii (efekt kompensowania pola H przez pole
odmagnesowania) do wartosci pola H nasycenia a nastepnie zmniejszanie czestosci dla pola H
powyzej nasycenia. Oszacowane nachylenie przebiegu f(H) byly zblizone do stalej
zyromagnetycznej jader Mn. Swiadczy to tym, ze sygnat NMR pochodzi z obszaréw o
namagnesowaniu zgodnym z kierunkiem ¢, a to pozwolilo okresli¢ dobrze zdefiniowang
wartos$¢ pola nadsubtelnego dla tego kierunku namagnesowania.

Eksperymenty >Mn NMR w zewnetrznym  polu magnetycznym zorientowanym w
ptaszczyznie warstwy wykazaly, ze w niedomieszkowanych warstwach MnsGe; w obu
potozeniach manganu istnieje silna anizotropia pola nadsubtelnego pomiedzy kierunkiem ¢ a
plaszczyzng warstwy, dodatkowo modulowana w polozeniu Mn" silng anizotropia w
plaszczyZnie, zmieniajaca si¢ w granicach od 0 do ok. +3.6 T. Zaleznodci te doktorant dobrze
opisal opracowujac teoretyczny model przebiegu czestotliwoéei rezonansowych w funkcji
natgzenia pola zewnetrznego. Obserwowane rdznice wielkosci p6l nadsubtelnych wynikajg z
anizotropii orbitalnego wkladu do pola nadsubtelnego, ktéry dodaje si¢ ze znakiem
przeciwnym do gléwnego skladnika tego pola, jakim jest czton kontaktowy Fermiego.
Anizotropia momentu orbitalnego, poprzez oddziatywanie spin-orbita jest najbardziej
prawdopodobnym Zrédlem obserwowanej jednoosiowej anizotropii magnetokrystalicznej.
Anizotropia pola nadsubtelnego ujawnia sie takze w badaniach NMR w warstwach o réznej
grubosci, gdzie nastgpuje spontaniczne przeorientowanie namagnesowania do plaszczyzny
warstwy (w zakresie grubosci ponizej 20 nm).

Sg to, moim zdaniem, najciekawsze i najwazniejsze wyniki recenzowanej rozprawy.

(vi) Zbadanie wptywu domieszkowania weglem na lokalne whasciwosci warstw MnsGesCy,

Badania NMR wskazuja, iz w warstwach MnsGe;Co; wegiel wbudowuje sie w strukture
Mn;sGes w najblizszym sasiedztwie atoméw Mn" . Stwierdzono selektywne zmniejszenie pola
nadsubtelnego wynikajace z obnizenia momentu magnetycznego manganu w tych
potozeniach w sgsiedztwie ktérych wbudowat si¢ atom domieszki. Analiza wykonanych
pomiar6w dowiodta lokalnej skali tej modyfikacji. Obnizenie momentu magnetycznego
manganu wyjasnia obserwowane eksperymentalnie obnizenie namagnesowania nasycenia w
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probkach domieszkowanych weglem. Domieszka wegla istotnie obniza anizotropie pol
nadsubtelnych migdzy kierunkiem c a plaszczyzng warstwy. Dodatkowo, w potozeniach Mn"
w poblizu ktérych wbudowat sie wegiel zostaje zniesiona silna anizotropia w plaszczyZnie
obserwowana w probce niedomieszkowanej. Obnizenie anizotropii pdl nadsubtelnych
$wiadczy o zmniejszeniu anizotropii wkladu orbitalnego co wynika ze zmniejszenia
anizotropii orbitalnego momentu. Wskazano, ze efekt ten jest Zrédlem obnizenia anizotropii
magnetycznej obserwowanego makroskopowo w badaniach FMR.

Recenzowana rozprawa doktorska napisana zostala poprawnie stylistycznie i
jezykowo, chociaz autor nie ustrzegt si¢ kilku bledow, takich jak:

strona 4 zamiast ,,rys. 17, powinno by¢ ,, rys. 1.17,

strona 8 przedostatni wiersz, poprawnie byloby napisaé ,,...powyzej 44nm obserwuje sie
namagnesowanie zorientowane prostopadle do powierzchni warstwy”,

strona 21, we wzorze 2.24 brakuje, ze M jest wektorem,

strona 28, 5 wiersz od dohy, ,,obserwuje si¢ gwattowny spadek namagnesowania” , zgodnie z
rys. 3.2, w eksperymencie obserwowany jest spadek, jednak jest on dos¢ tagodny, w
przeciwienstwie do wynikéw obliczen w ktérych ten spadek jest gwattowny ale przy znacznie
mniejszym polu magnetycznym, roznica ta w zasadzie zostata przez autora wyjasniona,

strona 37, 16 wiersz od dohu, zamiast ,,sity” powinno byé np. ,,wielkosci lub natgzenia”,
strona 44, brak jest wyjasnienia symbolu ZF zamieszczonego na rysunku 4.2,

Zastrzezenie budzi brak jakiejkolwiek analizy niepewnosci pomiarowych otrzymanych
wartosci takich parametréw jak stata anizotropii magnetycznej dyskutowana w rozdziale 3.2.

Autor rozprawy, bez wyjasnienia uzywa okredlenia, jednoosiowa anizotropia
magnetokrystaliczna badz stala tej anizotropii. Wskazane byloby podanie definicji efektywnej
anizotropii z podzialem na anizotropie powierzchniowa i jednoosiowg anizotropie
objgtosciows (jak jest przedstawione np. w cytowanej przez autora pracy (L. Michez, i inni, J.
Phys.-Condens. Mat. 27, (2015) 266001).

Brak jest staranno$ci w sposobie prezentacji wynikéw dos$wiadczalnych. Czesto
rysunki w rozprawie zostaly skopiowane z publikacji oryginalnych prac i staba ich
rozdzielczo$¢ utrudnia analiz¢ opisywanych efektéw (przykladowo rysunki 3.3 i 3.4), na
wiekszosci rysunkow napisy sg w jezyku angielskim.

Kontrowersje budzi sposéb przedstawienia wynikéw symulacji ztozonych magnetycznych
struktur domenowych przy interpretacji krzywych namagnesowania (rozdziat 3.1):

(i) Zaleznodci rozktadéow namagnesowania i krzywych magnesowania zalezg od grubosci
warstwy magnetycznej. Stad narzucajace si¢ jest pytanie, dlaczego pordwnano (rys. 3.1 i
3.2) wyniki symulacji probki o grubosci 30nm z wynikami eksperymentalnymi prébki o
grubosci 25nm?

(ii) Do opisu ztozonych rozktadow magnetyzacji wskazane bytoby wykorzystanie bardzie;
przemy$lanej konwencji oznakowania trzech skladowych namagnesowania (np. na
rysunkach 3.3 i 3.4 jest zbyt wiele strzalek oraz trudno rozréznié ich zwroty. Dla



wigkszej przejrzystosci, wskazane bytoby umieszczenie wektora pola magnetycznego H
na tych rysunkach.

(iii) Na rys. 3.1 w obliczeniach, wyrazZne jest przetaczenie skladowej x namagnesowania (od
punktu E na lewo). Wskazane byloby poda¢ na rysunku 3.3 wynik symulacji po
przetaezeniu w polu magnetycznym nieco mniejszym niz E.

(iv) Na rysunkach 3.3 i 3.4 na diagramach A2, brak jest ciecia na ptaszczyznie x-y (w
kierunku osi y), wzdhuz ktorej pokazano przekr6j y-z na diagramie A3 oraz brak jest
informacji o skalowaniu koloréw — ilustrujgcych skladowg prostopadia ,,z”
namagnesowania.

Wydaje sig, ze bardziej przejrzyste przedstawienie efektdw przetaczania, w probkach kobaltu
zostato przedstawione, np. w pracy M. Kisielewski i inni, JMMM 127, 520 (2007)

Wyzej wspomniane uwagi nie umniejszaja jednak wartosci recenzowanej pracy, ktorej
gtéwnym osiggnieciem jest wykazanie lokalnej anizotropii p6l lokalnych w obu potozeniach
manganu, przesledzenie jej zmian pod wplywem domieszkowania weglem, oraz analiza
wskazujgca ze Zrédlem anizotropii magnetycznej badanego zwigzku jest anizotropia wielkosci
momentu orbitalnego.

Stwierdzam, ze rozprawa doktorska mgra R. Kalviga spelnia wymogi stawiane

pracom doktorskim z fizyki i wnioskuj¢ o dalsze procedowanie przewodu doktorskiego autora
rozprawy.
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