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1. Obiectivele proiectului

Obiectivul principal al acestui proiect il constituie realizarea de nano-canale cilindrice
pentru deplasarea cu pierderi cat mai reduse (virtual fara pierderi) a peretilor de domenii
magnetice in vederea dezvoltarii unor aplicatii pe baza de logica cu pereti de domenii.
Acest obiectiv principal are in vedere dezvoltarea nano-canalelor fie in interiorul unor fire
amorfe cilindrice cu diametre submicronice, fie prin utilizarea unor fire amorfe cu
dimensiuni nanometrice ca atare (aproximativ 100 nm). Pentru realizarea acestui obiectiv
global, ne-am propus urmatoarele obiective specifice concrete:

() Determinarea rolului geometriei esantioanelor in propagarea peretilor de domenii, in
vederea stabilirii cu precizie a avantajelor geometriei cilindrice in raport cu cea planara, a
nanofirelor preparate prin metode de litografiere.

(i) Determinarea rolului structurii de domenii magnetice a nanofirelor si/sau firelor
submicronice amorfe cu simetrie cilindrica asupra proceselor de deplasare a peretilor de
domenii magnetice din interiorul acestora, cu efecte asupra marimii vitezei si mobilitatii
peretilor de domenii.

(i) Determinarea influentei caracteristicilor structurale asupra mobilitatii peretilor de
domenii magnetice din nanofirele si firele submicronice cu simetrie cilindrica avand
structuri nanocristaline si amorfe. Studiul efectelor modificarilor si a relaxarilor structurale
asupra mobilitatii si a vitezei peretilor de domenii in astfel de fire cilindrice.

(iv) Dezvoltarea unor nanofire si fire submicronice cilindrice cu proprietati magnetice
optime pentru crearea unor nano-canale prin care peretii de domenii magnetice sa se
poata deplasa cu pierderi minime, practic fara pierderi. Demonstrarea practica a unor
viteze de deplasare record pentru peretii de domenii in astfel de nano-canale fara pierderi.

2. Etapa 1 (12.07 - 29.12.2017)

In prima etapa a proiectului, care s-a desfasurat in perioada 12 iulie - 29 decembrie 2017,
am finalizat activitatile din prima etapa prevazuta in planul de realizare, etapa cu titlul
»Analiza rolului geometriei esantioanelor in dinamica peretilor de domenii magnetice.
Investigarea deplasarii peretilor de domenii magnetice in nanofire si fire submicronice
amorfe avand simetrie cilindrica; comparatie cu cazul propagarii peretilor de domenii in
nanofire cu sectiune rectangulard”. Cele trei activitati realizate in cadrul acestei etape se
constituie practic in activitati desfasurate pentru atingerea primului obiectiv specific
prezentat in sectiunea anterioara, obiectiv referitor la investigarea rolului geometriei
esantioanelor sub forma de nanofire in propagarea peretilor de domenii magnetice de-a
lungul acestora. Activitatile, conform planului de realizare, au fost focalizate pe trei directii

principale:

- prepararea nanofirelor si firelor submicronice amorfe cu simetrie cilindrica prin racire
rapida din topitura;



- realizarea unei instalatii experimentale pentru studiul propagarii peretilor de domenii
in nanofirele si firele submicronice amorfe cu simetrie cilindrica; si

- determinarea experimentala a vitezei peretilor de domenii in nanofire si fire
submicronice cilindrice preparate din sisteme cu magnetostrictiune (1) diferita,
respectiv Fe-Si-B (1 > 0) si Co-Fe-Si-B (1 = 0).

Vitezele astfel determinate ale peretilor de domenii din nanofirele si firele submicronice cu
simetrie cilindrica au fost ulterior comparate cu multitudinea de date disponibile in
literatura asupra vitezei peretilor de domenii in nanofirele cu sectiune rectangulara — asa-
numitele nanofire planare, care au fost utilizate intens in ultima perioada in studii de
deplasari de pereti de domenii pentru dezvoltarea de aplicatii de logica pe baza de pereti
de domenii magnetice (“domain wall logic”).

Concret, activitatile prevazute in planul de realizare au fost:

Activitatea 1.1: Prepararea de nanofire si fire submicronice amorfe acoperite cu sticla
avand diametre intre 100 si 900 nm din aliaje cu magnetostrictiune mare (sistemul Fe-Si-
B) si respectiv redusa (sistemul Co-Fe-Si-B), prin metoda racirii rapide din topitura in
capilar din sticla.

Activitatea 1.2: Realizarea unei instalatii experimentale pentru investigarea propagarii
peretilor de domenii magnetice in nanofire si fire submicronice cu simetrie cilindrica,
avand diferite lungimi si diametre.

Activitatea 1.3: Masurarea experimentala a vitezei peretilor de domenii magnetice in
esantioane cilindrice din sistemele Fe-Si-B si Co-Fe-Si-B avand diferite diametre prin
metoda realizata in activitatea precedenta si prin metoda MOKE (efect Kerr magneto-
optic). Comparatie cu datele experimentale asupra dinamicii peretilor de domenii
magnetice din cazul nanofirelor cu sectiune rectangulara. Analiza influentei geometriei
esantioanelor asupra mobilitatii peretilor de domenii magnetice.

In cadrul activittilor desfasurate, am atins de asemenea problematica esentiald pentru
procesele de interes in acest proiect, a includerii unei distributii neliniare de anizotropie
magnetoelastica, specifica procesului de preparare prin metoda racirii rapide din topitura,
in analiza procesului de inversare a magnetizarii in nanofirele cilindrice amorfe, proces
care se realizeaza practic prin deplasarea unui perete de domenii magnetice in lungul
nanofirelor. Analiza acestui proces a condus la rezultate deosebit de interesante si
importante cu privire la structura peretilor de domenii care se deplaseaza prin nanofirele
amorfe cu simetrie cilindrica, precum si la potentialul de realizare a nano-canalelor vizate
in cadrul acestui proiect.

In cadrul primei activitti, am preparat, prin metoda racirii rapide din topitura in capilar de
sticla, esantioane sub forma de nanofire cilindrice si fire submicronice cilindrice acoperite
cu sticla din doua sisteme de aliaje — Fe-Si-B si Co-Fe-Si-B — avand diametre ale firelor
metalice propriu-zise cuprinse intre 100 si 900 nm.

Metoda pe care am utilizat-o consta in tragerea rapida a unui capilar de sticla inmuiata in
care se gaseste aliajul metalic topit prin inductie. Bucatile din aliajul primar sunt introduse
anterior in acest tub, inchis la capatul inferior, fiind apoi topite intr-un camp de inalta
frecventd pana cand se fnmoaie si sticla. Tn jurul aliajului topit se formeaza un invelis de
sticld fnmuiatd, care permite tragerea capilarului, dupa cum este aratat in figura 1. In
interiorul tubului de sticla este asigurat fie vid de nivel redus — aproximativ 50-200 Pa - fie



o atmosfera de gaz inert (argon) — care asigura sustinerea picaturii la distanta dorita,
impusa de asigurarea continuitatii procesului. Firul astfel format este racit cu ajutorul unui
jet de lichid de racire (de obicei apa) ce curge perpendicular pe axa firului, asa cum este
ilustrat in figura 2. In functie de diametrul dorit pentru firul rezultat, ricirea poate fi
efectuata si in mediul ambiant (aer).

Fig. 1. Picatura de aliaj metalic topit in interiorul Fig. 2. Fir acoperit cu sticla in contact cu lichidul de
tubului de sticla. racire (apa).

Instalatia de obtinere a firelor submicronice si nanofirelor acoperite cu sticla prin racire
rapida din topitura a fost realizata la INCDFT-IFT lasi prin imbunatatirea semnificativa a
unei instalatii de preparare a microfirelor acoperite cu sticla (avand diametre in domeniul
micrometrilor), care principial functioneaza similar, insa prin utilizarea careia nu s-ar fi
putut prepara fire atat de subtiri (submicronice si nanofire). Astfel, imbunatatirile principale
pe care le-am realizat se refera la cresterea puternica a vitezei de tragere, reducandu-se
simultan vibratile mult mai puternice asociate acestei cresteri, pentru a mentine
continuitatea procesului de formare a firelor ultrasubtiri. Tensiunea superficiala a aliajului
topit reprezinta un parametru deosebit de important, a carui valoare trebuie optimizata
pentru a asigura curgerea continua a aliajului topit prin capilarul de sticla inmuiata. Pentru
a obtine acest lucru, aliajul metalic topit a fost supraincalzit la temperaturi mult mai ridicate
decét cele utilizate in cazul prepararii microfirelor. Alte modificari ale tehnicii, astfel incat
sa putem prepara fire cu diametre de ordinul sutelor de nanometri, se refera la racirea
ansamblului metal (fir propriu-zis)-sticla, care a trebuit adaptat la noile dimensiuni reduse.

Nanofirele si firele submicronice pe care le-am preparat din cele doua sisteme de aliaje
mentionate au avut compozitile exacte Fe;;sSizsBis (A =425 x 107°) si
(Coo.94Fe0,06)72,5S1125B15 (1 = —1 x 1077). Esantioanele astfel pregatite le-am caracterizat din
punct de vedere dimensional prin microscopie electronica de baleiaj, si din punct de
vedere structural prin microscopie electronica de transmisie de ultrainalta rezolutie (UHR-
TEM), in cadrul laboratorului de microscopie electronica de la INCDFT-IFT lasi. Astfel,
toate esantioanele au diametrele cuprinse intre 100 nm si 900 nm, conform specificatiilor
initiale si sunt amorfe. In figura 3 este prezentatd imaginea obtinutd la microscopul
electronic de baleiaj (SEM) in cazul unui fir submicronic cu compozitia Fez7sSizsB1s
acoperit cu sticla, avand diametrul firului metalic (v. partea centrala a imaginii) de 550 nm.
In figura 4 este ilustrata imaginea UHR-TEM prelevata in cazul unui fir submicronic amorf
cu diametrul de 300 nm.
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Fig. 3. Fir submicronic amorf cu diametrul de 550 nm Fig. 4. Imagine UHR-TEM care arata existenta starii
acoperit cu sticla, preparat la INCDFT-IFT lasi. amorfe In cazul unui fir submicronic cu diametrul de
300 nm.

Astfel, prima activitate a fost realizata in proportie de 100%, esantioanele sub forma de
nanofire si fire submicronice amorfe cu simetrie cilindrica, avand compozitii din sistemele
Fe-Si-B si Co-Fe-Si-B si diametre intre 100 si 900 nm fiind preparate cu succes si fiind
disponibile pentru activitatile ulterioare ale proiectului.

Scopul celei de-a doua activitati a primei etape a fost realizarea unei instalatii
experimentale pentru investigarea experimentala a deplasarii peretilor de domenii
magnetice adaptata dimensiunilor firelor cilindrice ultrasubtiri (100 — 900 nm) — materialele
de interes din acest proiect. Noua instalatie trebuia sa prezinte in primul rand o
sensibilitate mare, data fiind cantitatea redusa de material ce trebuia masurata. Metodele
existente erau ineficiente, intrucat la dimensiuni atat de reduse era de asteptat atat o
crestere a vitezelor de deplasare a peretilor de domenii, cat si o crestere semnificativa a
valorii campului magnetic de propagare a acestor pereti, ceea ce ar fi putut conduce la
nucleerea unor domenii noi si implicit la formarea unor pereti noi pe directia de propagare
(axa firului), iar acest lucru ar fi determinat aparitia unor erori extrem de mari in masurarea
vitezelor si a mobilitatilor peretilor de domenii.

Instalatia realizata a fost bazata pe metoda Sixtus-Tonks, imbunatatirea principala fiind
utilizarea unui numar mai mare de bobine de detectie in sistemul de masura (patru) si
totodata a inca unui sistem identic conectat in serie-opozitie cu cel de masura, pentru
compensare. Instalatia pe care am realizat-o este reprezentata schematic in figura 5.
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Fig. 5. Schema instalatiei experimentale pentru studiul peretilor de domenii magnetice in nanofire si fire
submicronice amorfe cu simetrie cilindrica. Detaliu: structura si dimensiunile fiecarei bobine de detectie.



Fiecare bobina de detectie (C1, C2, C3, C4) este alcatuita din trei infasurari succesive
Cx.1, Cx.2 si Cx.3, prima avand 4 mm lungime si 1800 spire, iar urmatoarele doua cate 2
mm lungime si cate 800 spire, dupa cum este aratat in detaliul din dreapta al figurii 5.
Infisurarile bobinelor de detectie le-am realizat din sarma de cupru emailat cu diametrul
de 0,07 mm pe tuburi ceramice cu diametrul exterior de 1,8 mm si cel interior de 1 mm.
Cele trei infasurari succesive sunt conectate in serie, insa cel mai important este faptul ca
Cx.2 este bobinata in sens invers infasurarilor Cx.1 si Cx.3. Acest lucru |I-am realizat pentru
a putea separa in mod clar semnalele induse in Cx.1 si Cx.3.

Celelalte componente utilizate la realizarea instalatiei sunt identificate in figura 5:
solenoidul mare care inglobeaza sistemele de detectie si de compensare (C1, ..., C4 si
respectiv C1, ..., C4), care are o lungime de 37 cm, diametrul de 2 cm si 2335 spire, fiind
alimentat de un generator de functii Stanford Research Systems DSS 335 printr-un
amplificator bipolar de putere HSA 4014, patru amplificatoare Stanford Research Systems
SR560 - cate unul pentru fiecare canal al osciloscopului LeCroy WaveRunner 64Xi, pentru
amplificarea semnalelor mici din cazul firelor ultrasubtiri masurate si pentru imbunatatirea
raportului semnal-zgomot. Multimetrul Keithley 2000 I-am utilizat pentru masurarea
curentului prin infasurarea solenoidului. Semnalele achizitionate le-am procesat cu un
software realizat in LabVIEW.

Instalatia realizata am testat-o pe nanofire si fire submicronice cu diametre din intregul
interval de interes (100 — 900 nm), preparate din aliaje apartinand ambelor sisteme avute
in vedere (Fe-Si-B si Co-Fe-Si-B). Rezultatele au fost reproductibile si au avut o precizie
suficient de mare pentru a putea utiliza instalatia la realizarea investigatiilor experimentale
pe care ni le-am propus in cadrul acestui proiect.

Asadar, si cea de-a doua activitate a primei etape a fost realizata in proportie de 100%,
instalatia experimentala pentru investigarea propagarii peretilor de domenii magnetice in
nanofire si fire submicronice cu simetrie cilindrica fiind ulterior utilizata pentru masurarea
cu precizie a vitezei peretilor de domenii magnetice in aceste materiale ultrasubtiri.

In cadrul celei de-a treia activitéti a primei etape, ne-am propus sa masurdm experimental
vitezele de deplasare ale peretilor de domenii magnetice, v, prin:

1. utilizarea instalatiei experimentale realizate in activitatea 1.2; si
2. prin metoda efectului Kerr magneto-optic (MOKE).

Scopul acestor investigatii experimentale |-a reprezentat comparatia cu datele numeroase
existente in literatura de specialitate asupra vitezei de deplasare a peretilor de domenii in
nanofire planare (avand sectiune rectangulara), pentru a stabili influenta geometriei
esantioanelor sub forma de nanofire si fire submicronice asupra mobilitatii peretilor de
domenii magnetice.

In figura 6 am reprezentat rezultate ale masuratorilor efectuate cu instalatia experimentala
realizata in activitatea 1.2 pe esantioane sub forma de fire submicronice preparate la
activitatea 1.1, obtinute din sistemul Fe-Si-B (1 >» 0), cu diametre cuprinse intre 350 si 940
nm. in figura 7 am reprezentat ciclurile de histerezis axiale pentru aceleasi esantioane,
masurate printr-o metoda inductiva. Am urmarit aceasta paralela intre vitezele de
deplasare a peretilor de domenii si ciclurile de histerezis intrucat, deplasarea peretilor de
domenii n lungul axei firelor reprezinta practic mecanismul prin care se realizeaza
inversarea magnetizarii acestora sub actiunea unui camp magnetic aplicat, mecanism
descris de ciclul de histerezis. Asadar, deplasarea unui perete de domenii si inversarea
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magnetizarii reprezinta in esenta acelasi fenomen, fapt deosebit de important, deoarece
ofera instrumente suplimentare pentru intelegerea proceselor de interes, din perspectiva
aplicatiilor avute in vedere (dispozitive logice realizate pe baza deplasarii peretilor de
domenii in nanofire cilindrice). In cazul mésurétorilor ale céror rezultate sunt ilustrate in
figurile 6 si 7, observam si o corelatie intre vitezele de deplasare a peretilor si valorile
campului de comutare, H* (campul la care magnetizarea face un salt de la saturatia
pozitiva +M la cea negativa —M; sau invers).
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Fig. 7. Ciclurile de histerezis axiale masurate inductiv
pentru aceleasi esantioane sub forma de fire
submicronice amorfe din sistemul Fe-Si-B.

Fig. 6. Dependenta vitezei peretilor de domenii de
campul magnetic aplicat, v(H), determinatd cu
instalatia realizatd la activitatea 1.2, pentru fire
submicronice amorfe cu compozitia Fe;75SizsB1s,
avand simetrie cilindrica.

Cazul cel mai interesant este cel al esantionului cu diametrul cel mai mic (350 nm), la care
vitezele peretilor de domenii ating cele mai mari valori (v > 1500 m/s), dar la care si
mobilitatea peretilor (panta dependentei vitezei de campul aplicat, dv/dH) este sesizabil
mai mare decat in celelalte cazuri analizate. Aceasta diferenta am atribuit-o anizotropiei
de forma, mult mai puternica in cazul celui mai subtire fir decéat in cazul celorlalte, la care
anizotropia magnetoelastica inca joaca un rol determinant. Aceasta explicatie calitativa
am aprofundat-o ulterior, tot in cadrul acestei etape.
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Fig. 8. Dependenta vitezei peretilor de domenii de
campul aplicat, v(H), determinata in cazul firelor
submicronice amorfe cu compozitia
(COO,Q4FeO,06)72,SSi12,5815-

Fig. 9. Ciclurile de histerezis axiale masurate inductiv
pentru aceleasi esantioane sub forma de fire
submicronice amorfe din sistemul Co-Fe-Si-B.



In figura 8 am reprezentat rezultatele masurtorilor efectuate cu instalatia realizata la
activitatea 1.2 pe fire amorfe submicronice cu simetrie cilindrica preparate din sistemul
Co-Fe-Si-B (1 = 0), iar in figura 9 am ilustrat ciclurile de histerezis axiale corespunzatoare.

Si iIn acest caz observam corelatia dintre v si H*, la fel ca in cazul firelor amorfe
submicronice din sistemul Fe-Si-B, ceea ce arata faptul ca aceleasi consideratii cu privire
la echivalenta celor doua procese (deplasarea peretilor si inversarea magnetizarii) raman
valabile si pentru firele submicronice din sistemul Co-Fe-Si-B. Valorile vitezelor sunt mai
mari, ceea ce deja indica rolul jucat de anizotropia magnetoelastica redusa. Mai important
este faptul ca aceste viteze mari se obtin la valori ale campului magnetic aplicat
semnificativ mai mici decat in cazul firelor submicronice din sistemul Fe-Si-B.

In figura 10 sunt prezentate rezultatele masuratorilor efectuate pe nanofire amorfe din
sistemul Fe-Si-B (stanga) si respectiv Co-Fe-Si-B (dreapta) cu instalatia realizata la
activitatea precedenta. Observam faptul ca vitezele se mentin suficient de mari chiar si
pentru aceste diametre foarte mici (peste 1350 m/s in cazul nanofirelor de Fe-Si-B si peste
1500 m/s in cazul celor de Co-Fe-Si-B).

Ciclurile de histerezis inductive ale celor doua tipuri de nanofire sunt ilustrate in figura 11.
Observam faptul ca acestea si-au mentinut aspectul rectangular, asociat inversarii
magnetizarii axiale prin deplasarea unui singur perete in lungul nanofirului. Tn cazul
nanofirelor, ne asteptam ca structura de domenii magnetice sa fie de tip monodomeniu,
in sensul ca peretele de domeniu ocupa intreaga sectiune transversala a acestora, situatie
care ar putea fi diferita de cazul firelor submicronice cu diametre mai mari (900 nm si chiar
mai jos), acestea putand permite formarea unor structuri de domenii magnetice mai
complexe, de exemplu de tip core-shell, ca in cazul microfirelor. De ce este important
acest lucru? Pentru ca nano-canalele de interes in acest proiect — cele in care practic se
deplaseaza peretii de domenii magnetice ar putea ocupa fie intregul esantion (in cazul
nanofirelor), fie doar o parte din acesta (in cazul firelor submicronice), iar caracteristicile
deplasarii ar putea fi semnificativ influentate de mai multi parametri asociati fie defectelor
de suprafata, fie structurilor magnetice din zona de suprafata a firelor submicronice.
Aceste aspecte vor fi studiate in profunzime in etapele viitoare ale proiectului, insa la acest
moment ne-am propus sa verificAm experimental ipoteza structurilor de tip monodomeniu
in nanofire.
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Fig. 10. Dependenta vitezei peretilor de domenii de campul magnetic aplicat, v(H), determinata experimental
cu instalatia realizata la activitatea 1.2, in cazul nanofirelor cilindrice amorfe cu compozitia Fes75Si7sB1s
(stanga) si respectiv a celor cu compozitia (Coo g4F€o,06)72,5Si12,5B15 (dreapta). Diametrul nanofirelor masurate
din sistemul Fe-Si-B a fost de 134 nm, iar cel al nanofirelor din sistemul Co-Fe-Si-B de 180 nm.
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Fig. 11. Ciclurile de histerezis axiale masurate inductiv pentru esantioanele sub forma de nanofire cilindrice
amorfe din sistemele Fe-Si-B si Co-Fe-Si-B.

Pentru aceasta, am recurs la metoda efectului Kerr magneto-optic (MOKE), prin care am
determinat ciclurile de histerezis din regiunea de suprafata a nanofirelor, pentru a le
compara cu cele de volum, obtinute prin masuratori inductive (figura 11). Am utilizat
instalatia NanoMOKE-2 de la INCDFT-IFT lasi (figura 12) si am tinut cont de faptul ca
rotatia planului de polarizare este proportionala cu componenta magnetizarii paralela la
planul de incidenta, dupa cum este ilustrat schematic in figura 13, in care directia campului
aplicat este paralela cu axa nanofirului. Sursa laser este de tip He-Ne, cu lungimea de
unda de 635 nm, diametrul spotului fiind de 2 um. Planul de incidenta este paralel cu axa
nanofirului.

Wire axis

Laser spot

Fig. 12. Instalatia NanoMOKE-2 de la INCDFT-IFT Fig. 13. Reprezentare schematica a experimentului
lasi. pentru determinarea ciclurilor de histerezis de
suprafata.

Fe_ .Si, B . (134 nm)

7757175715

0.0

Surface axial magnetization (a.u.)

L L L

. .
-6000 -3000 0 3000 6000
Applied field, A (A/m)

Fig. 14. Cicluri de histerezis de suprafata pentru nanofirele cilindrice amorfe preparate din sistemele de aliaje
amorfe Fe-Si-B si Co-Fe-Si-B.
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Ciclurile de histerezis de suprafata, masurate prin metoda MOKE, pentru cele doua
nanofire sunt prezentate in figura 14.

Comparand rezultatele obtinute prin MOKE cu cele masurate inductiv (figura 11),
remarcam faptul ca nanofirele prezinta ciclurile rectangulare si in regiunea de suprafata,
ceea ce practic echivaleaza cu o confirmare a unei structuri de domenii magnetice de tip
monodomeniu in ambele cazuri (Fe-Si-B si Co-Fe-Si-B).

Situatia din nanofirele planare

In nanofirele planare din Permalloy (Fe-Ni) avand o sectiune cu latimea de 200 nm si
grosimea de 5 nm, au fost raportate in general valori de sub 1000 m/s la valori ale campului
aplicat de pana la 3600 A/m (conform datelor publicate de grupul condus de Prof. R.P.
Cowburn din Marea Britanie, unul din initiatorii logicii pe baza de pereti de domenii
magnetice in nanofire). Valoarea maxima raportata in astfel de nanofire a fost de 1500 m/s
la un camp aplicat de 4000 A/m, si reprezinta un caz relativ izolat, valorile uzuale fiind cele
de cateva sute de m/s. Peste aceasta valoare a campului nu exista informatii, din cauza
ca nanofirele planare prezinta un efect nedorit, si anume, dupa o crestere liniara a vitezei
peretilor cu campul aplicat pana la un anumit prag, depasirea acestui prag (Walker
breakdown) conduce la o scadere brusca a vitezei peretilor de domenii. Astfel, valorile
masurate in cazul nanofirelor si firelor submicronice cilindrice sunt peste valorile uzuale
din nanofirele planare, iar valoarea maxima pe care am masurat-o in studiul de fata ajunge
si la 1600 m/s (v. figura 9). Mai mult, cresterea campului aplicat la valori mult superioare
celor aplicate in cazul nanofirelor planare nu conduce la atingerea limitei Walker, ceea ce
este deosebit de important, geometria cilindrica fiind cel mai probabil favorabila unui
camp Walker mult mai mare. In plus, nanofirele si firele submicronice cilindrice permit o
plaja mult mai larga de parametri, atingand valori mari ale vitezei peretilor de domenii atat
la campuri mici (400 — 600 A/m) céat si la valori mult mai mari, de peste 20 kA/m, ceea ce
este extrem de important din punct de vedere al potentialelor aplicatii. Nu in ultimul rand,
trebuie mentionate si multiplele posibilitati de a controla structura si proprietatile
nanofirelor si firelor submicronice cilindrice, prin care vitezele preliminare din raportul de
fata pot fi cel mai probabil crescute in continuare. Acestea includ diferite tratamente
termice pentru relaxari si/sau modificari structurale, cu influente asupra anizotropiilor si
structurilor magnetice pe care le vom aplica in etapele urmatoare ale proiectului.

Prin urmare, putem afirma ca simetria superioara a nanofirelor si firelor submicronice
cilindrice prezinta avantaje clare comparativ cu geometria rectangulara a nanofirelor
planare, care au fost pana acum principalii candidati la aplicatii in elemente de logica pe
baza de pereti de domenii magnetice.

Astfel, am finalizat activitatea 1.3 in proportie de 100%, avand date experimentale
promitatoare asupra vitezei peretilor de domenii in nanofirele amorfe si firele submicronice
amorfe cu simetrie cilindrica, comparatia cu nanofirele planare scotand clar in evidenta
avantajele acestor materiale noi preparate prin racire rapida din topitura.
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Efectul distributiei neliniare a anizotropiei magnetoelastice asupra inversarii magnetizarii in
nanofire amorfe cilindrice

Dupa cum am mentionat anterior, problema anizotropiei magnetoelastice distribuita
neliniar pe directia radiala a nanofirelor amorfe cilindrice constituie un aspect specific
acestor nanomateriale preparate prin racire rapida din topitura.

Justificarea pentru abordarea acesteia consta in faptul ca, in cazul nanofirelor si a firelor
amorfe submicronice cu simetrie cilindrica din sistemul Fe-Si-B, exista doi termeni
importanti care determina anizotropia magnetica globala a esantioanelor: termenul
magnetoelastic si respectiv cel magnetostatic, care determina anizotropia magnetica de
forma. Contributia acestor doi termeni trebuie studiatda in detaliu si inteleasa
corespunzator pentru a putea ulterior intelege valorile diferite ale mobilitatilor peretilor de
domenii.

Am studiat aceasta problema prin implementarea unei distributii radiale asimetrice intr-un
model micromagnetic bazat pe metoda elementului finit ih cazul nanofirelor amorfe
cilindrice din sistemul Fe-Si-B.
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Fig. 15. Distributia de anizotropie magnetoelastica
neliniara implementatd in  modelul  pentru
determinarea ciclului de histerezis in cazul
nanofirelor amorfe cilindrice din sistemul Fe-Si-B.

Fig. 16. Ramuri descendente ale ciclurilor de
histerezis axiale pentru nanofire amorfe cu simetrie
cilindrica din sistemul Fe-Si-B, calculate cu un
model micromagnetic in care s-a considerat o
distributie de anizotropie magnetoelastica ca in fig.
15.

Anizotropia magnetoelastica radiala asimetrica implementata este de tipul celei ilustrate
in figura 15, acesta fiind singurul tip de distributie neliniara care conduce la modificari ale
campului de comutare la implementarea modelului micromagnetic pentru calculul ciclului
de histerezis axial, asa cum este aratat in figura 16 pentru un nanofir de Fe-Si-B cu
diametrul de 100 nm. O astfel de distributie de anizotropie magnetoelastica este in acord
si cu distributia neliniara a tensiunilor mecanice interne induse in astfel de nanofire in
timpul procesului de preparare.

Modelul pe care I-am dezvoltat a permis si vizualizarea configuratiilor magnetizérii. in cazul
unui nanofir cu 1 = 0, configuratia este ilustrata in figura 17. Pentru a compara aceasta
configuratie cu cea din cazul unui nanofir cu magnetostrictiune ridicata (1 » 0), am
vizualizat in paralel proiectiile nanofirului cu magnetostrictiune nula si cea din cazul unui
nanofir cu o distributie de anizotropie ca cea din figura 15. Rezultatele sunt prezentate in
figura 18. Se observa in mod evident diferentele dintre cele doua cazuri, ceea ce ne arata
faptul ca, in cazul nanofirelor in care predomina anizotropia de forma (cazul Co-Fe-Si-B),
putem vorbi despre o structura de tip monodomeniu, in timp ce atunci cand predomina
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anizotropia de tip magnetoelastic distribuita neliniar, nanofirul incepe sa formeze o
structura apropiata de cea de tip core-shell. Pentru firele de Fe-Si-B, cele doua cazuri pot
alterna, in functie de dimensiunile esantioanelor.

0.8
0.6
j0.4
0.25

Fig. 17. Configuratia magnetizarii la remanenta in Fig. 18. Sectiuni longitudinale prin doua nanofire
cazul unui nanofir cilindric amorf cu 1 = 0. cilindrice amorfe: unul cu 1 =~ 0 (stanga) si celalalt cu
1> 0 (dreapta).

Cel mai important rezultat il reprezinta insa evidentierea in ambele cazuri a unor structuri
de spin de tip vortex, structuri care se formeaza in mod spontan la capetele firelor,
ocupand o zona mai adanca in cazul nanofirului cu 1 > 0. Aceste structuri de tip vortex
apar pentru a minimiza energia magnetostatica, iar atunci cand campul magnetic aplicat
creste pana la valoarea campului de comutare H*, aceste vortexuri se desprind si se
propaga, ele reprezentand in fapt peretii de domenii magnetice care se deplaseaza.
Asadar, am demonstrat faptul ca, in cazul firelor cilindrice cu diametre foarte mici (in
domeniul nano), peretii de domenii prezinta structuri interne specifice de tip vortex.
Mergand mai departe, aceste structuri pot fi de tip ,skyrmion” sau de tip ,,Bloch-point”,
ambele tipuri fiind evidentiate si studiate foarte recent, dar nu in acest tip de nanofire. De
fapt, aceste structuri, si cu predilectie cele de tip ,,skyrmion” sunt de interes major in
momentul de fata pentru dezvoltarea de aplicatii in domeniul tehnicii de calcul, cu
predilectie in stocarea informatiei, dar si in elemente de logica magnetica. Prin urmare,
este un rezultat deosebit de important faptul ca in nanofirele amorfe cilindrice, peretii de
domenii care se propaga pot avea astfel de structuri, deoarece nanofirele pot reprezenta
nano-canale pentru deplasarea controlata a acestora, la viteze ridicate, de ordinul celor
masurate in activitatea 1.3.

. Etapa 2 (2018)

In cadrul celei de-a 2-a etape a proiectului, corespunzitoare anului 2018, cu titlul
»lnvestigarea efectului anizotropiei magnetice asupra vitezei si mobilitatii peretilor de
domenii in nanofire si fire submicronice cu simetrie cilindrica. Prepararea de nanofire si
fire submicronice cu simetrie cilindrica avand structuri nanocristaline in vederea studiului
influentei caracteristicilor structurale asupra mobilitatii peretilor de domenii magnetice in
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etapa urmatoare.”, ne-am propus ca prim obiectiv de etapa sa determinam corelatia dintre
anizotropia magnetica preponderenta, in functie de caracteristicile nanofirelor amorfe
(compozitie chimica, dimensiuni), si parametrii principali care descriu deplasarea peretilor
de domenii magnetice in acestea, respectiv viteza si mobilitatea. Acest prim obiectiv este
premergator celui de-al doilea obiectiv specific al proiectului, respectiv determinarea
rolului structurii de domenii magnetice a nanofirelor si/sau firelor submicronice amorfe cu
simetrie cilindrica asupra proceselor de deplasare a peretilor de domenii magnetice din
interiorul acestora, cu efecte asupra marimii vitezei si mobilitatii peretilor de domenii.
Obiectivul de etapa secund este reprezentat de pregatirea esantioanelor cu structura
nanocristalind, necesare atingerii celui de-al treilea obiectiv specific al proiectului,
respectiv determinarea influentei caracteristicilor structurale asupra mobilitatii peretilor de
domenii magnetice din nanofirele si firele submicronice cu simetrie cilindricad avand
structuri nanocristaline si amorfe.

Activitatile prevazute in planul de realizare pentru atingerea celor doua obiective de etapa
sunt:

Activitatea 2.1: Prepararea de esantioane sub forma de nanofire si fire submicronice
cilindrice acoperite cu sticla avand diferite distributii ale anizotropiei magnetice.
Activitatea 2.2: Analiza efectului pe care il au tipul si distributia anizotropiei magnetice
asupra mobilitatii peretilor de domenii magnetice in nanofire si fire submicronice amorfe
cu simetrie cilindrica.

Activitatea 2.3: Prepararea de esantioane amorfe sub forma de nanofire si fire
submicronice cu simetrie cilindrica, avand compoziti din sistemul Fe-Cu-Nb-Si-B
(precursori amorfi pentru esantioane nanocristaline).

Activitatea 2.4: Prepararea de nanofire si fire submicronice cu simetrie cilindrica avand
diferite tipuri de structuri nanocristaline, cu diametre cuprinse intre 100 si 900 nm, prin
tratamente termice adecvate.

In cadrul primei activitati, am preparat esantioane amorfe cu diferite valori ale constantei
de magnetostrictiune, 4, astfel incat sa obtinem nanofire si fire submicronice cu diferite
tipuri de anizotropie magnetica preponderenta. Dimensiunile esantioanelor au fost
cuprinse in intervalul tipic 100 nm < &, < 950 nm, acestea fiind preparate prin metoda
racirii rapide din topitura in capilar de sticla, descrisa in mod detaliat in raportul
corespunzator primei etape a proiectului. Astfel, am preparat nanofire si fire submicronice
amorfe din aliajele reprezentative Fe;75SizsB1s (1 = +25 X 107°) si (C0o04F€0,06)72,5Si12,5B15
(A =—-1x1077). In cazul esantioanelor cu compozitia Fe;;sSi;sB1s, valoarea mare si
pozitiva a constantei de magnetostrictiune, cuplata cu tensiunile mecanice intrinseci,
induse datoritd metodei specifice de preparare a nanofirelor si firelor submicronice
amorfe, ce presupune viteze de racire foarte mari, va conduce la o anizotropie magnetica
de natura magnetoelastica, care va fi preponderentd si va determina practic
caracteristicile proceselor de magnetizare ce au loc in astfel de probe.

Astfel, in figura 19, avem reprezentata distributia tensiunilor mecanice intrinseci, induse la
prepararea nanofirelor si firelor submicronice amorfe, in functie de dimensiunile finale ale
acestora (®,, = 2 R,,,). Observam faptul ca valorile tensiunilor mecanice intrinseci sunt
foarte mari, de ordinul 10° Pa, atat in cazul celor de intindere (pozitive), din interior, cat si
in cazul celor compresive (negative), din regiunea de suprafata.
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Chiar daca tensiunile scad pe masura ce raza R,, (sau diametrul) nanofirelor/firelor
submicronice creste, ordinul de marime ramane acelasi, ceea ce va conduce la valori mari
ale cuplajului magnetoelastic, si implicit la valori foarte mari ale constantei de anizotropie
magnetoelastica, K,,., conform relatiei:

Kme:%A'Tii (1)

unde t;; reprezintd componenta predominanta a tensorului tensiunilor mecanice intrinseci
dintr-o anumita regiune a nanofirului.

Zona interioara, care ocupa aproape intregul volum al esantionului, cu exceptia zonei
foarte inguste din imediata vecinatate a suprafetei, este regiunea de interes maxim,
intrucat in aceasta are practic loc deplasarea peretilor de domenii de 180° la inversarea
magnetizarii esantioanelor sub actiunea unui camp magnetic aplicat axial, H.
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Fig. 19. Distributii radiale ale tensiunilor intrinseci - 7, (radiald), 744 (circumferentiald) si z,, (axiald) - calculate
pentru esantioane cu razele de 65 si respectiv 470 nm. Grosimea sticlei: t, = 15 um. Dreapta-jos: dependenta
maximului tensiunii axiale de intindere de raza.

Inversarea magnetizarii de la +M la —M se produce printr-un salt unic, la o valoare bine
determinata a cAmpului aplicat, numitd cdmp de comutare, H, si este reflectata intr-un
ciclu de histerezis tipic, rectangular, precum cel din figura 20.
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Fig. 20. Ciclul de histerezis rectangular masurat pe un fir submicronic amorf cu compozitia Fez7sSizsBs,
preparat prin racire rapida din topitura, avand diametrul ®,,, = 500 nm si grosimea sticlei t, = 12 um. Marimea
campului de comutare: H* = 2500 A/m.

Din relatia (1) rezulta implicit faptul ca distributia radiala a anizotropiei magnetoelastice are
aceeasi forma cu distributia radiala a tensiunilor interne, tensiunile de interes din punct de
vedere al comutarii + — — a magnetizarii M si al deplasarii peretilor de domenii magnetice
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de 180°, fiind cele axiale de intindere, 7,,, care predomind in cea mai mare parte a
volumului esantioanelor.

Grosimea sticlei influenteaza, la randul ei, prin intermediul tensiunilor, valoarea constantei
de anizotropie magnetoelastica, insa, peste o anumita valoare, practic 5 um, aceasta
influenta prezinta o saturatie, dupa cum se vede in figura 21, ceea ce era de asteptat,
tinand cont de diferenta mare existenta intre diametrul nanofirelor/firelor submicronice si
grosimea sticlei.
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Fig. 21. Densitatea medie de energie magnetoelastica in functie de grosimea invelisului de sticla, cu diametrul
firelor ca parametru, in cazul firelor submicronice (FS) si a nanofirelor (NF) amorfe cu compozitia Fe775SizsB1s
preparate prin racire rapida din topitura.

Densitatea medie de energie magnetoelastica reprezinta constanta medie de anizotropie
magnetoelastica, (K,.), aceasta fiind calculata pentru a caracteriza global nivelul de
anizotropie dintr-un esantion, utilizand o relatie similara cu (1), in care valoarea T,
corespunzatoare unei anumite coordonate radiale r este inlocuita cu valoarea medie (7;;),
in cazul de fata cu (r,,), medierea avand loc pe intregul interval de valori ale coordonatei
radiale in care 7,, este componenta dominanta:

(Eme) =22+ (T13) = (Kime) @

Desi valorile tensiunilor mecanice induse in timpul prepararii nanofirelor/firelor
submicronice amorfe sunt similare in cazul compozitiei (CooesFeo,06)72,5Si125B15, adica de
ordinul 10° Pa, faptul ca acestea prezintd o constantd de magnetostrictiune cu doua
ordine de marime (~10% mai mica decéat esantioanele cu compozitia Fe;7sSizsB1s, va
conduce la diminuarea semnificativa, in aceeasi masura (mai exact, de 2,5 x 10? ori), a
densitatii de energie magnetoelastica a nanofirelor din sistemul Co-Fe-Si-B, si implicit a
anizotropiei magnetice de origine magnetoelastica. Aceasta diminuare importanta are ca
si consecinta imediata aparitia comportarii magnetice bistabile (+M <> —M) sub actiunea
unui camp magnetic aplicat axial, H, similar cu cazul nanofirelor si firelor submicronice din
sistemul Fe-Si-B. Spre deosebire insa de cazul nanofirelor din sistemul Fe-Si-B, in cazul
celor din sistemul Co-Fe-Si-B comportarea bistabild, echivalentd cu inversarea
magnetizarii intr-un singur pas si, prin urmare, observabila printr-un ciclu de histerezis
rectangular, nu are cum sa isi aiba originea intr-o anizotropie predominanta de natura
magnetoelastica, avand in vedere faptul ca un cuplaj magnetoelastic intre tensiunea axiala
dominanta de intindere (r,, > 0) si magnetostrictiunea negativa (1 < 0), ar conduce la o
directie de anizotropie ortogonala la axa nanofirului, si in nici un caz la una paralela cu
aceasta. Acest fapt demonstreaza ca axa de usoara magnetizare in cazul
nanofirelor/firelor submicronice cu compozitia (CooesFeo,06)725Si125B1s, avand 1 = —1 X
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1077, este de alta natura decat cea magnetoelastica. Avand in vedere valoarea foarte mica
a termenului magnetoelastic, si totodata forma esantioanelor cilindrice studiate, care sunt
foarte lungi si cu dimensiuni transversale reduse, putem afirma ca termenul energetic care
determina orientarea axei de usoara magnetizare in lungul axei nanofirului este cel de
natura magnetostatica.

Avem astfel o anizotropie de forma, de natura magnetostatica, care predomina in cazul
nanofirelor/firelor submicronice amorfe cu compozitia (Coo 0sF €0,06)72,5Si12,5B1s5, Si, pe de alta
parte, o anizotropie magnetoelastica, care predomina in cazul nanofirelor/firelor
submicronice cu compozitia Fer7sSizsB1s, ambele cu rol determinant in procesul de
inversare a magnetizarii axiale sub actiunea campului H, care reprezinta, in fapt,
deplasarea unui perete de 180° in lungul axei esantioanelor. Toata argumentatia de mai
sus demonstreaza faptul ca am preparat esantioanele cele mai reprezentative in scopul
studierii efectului pe care il are fiecare tip de anizotropie magnetica in parte, asupra
mobilitatii si vitezei peretilor de domenii magnetice in nanofire si fire submicronice amorfe
cu simetrie cilindrica.

In cadrul celei de-a doua activitidti, pentru a analiza efectul pe care il au tipurile de
anizotropie magnetica preponderenta asupra vitezei si mobilitatii peretilor de domenii
magnetice din nanofirele si firele submicronice amorfe, am efectuat masuratori ale vitezei
peretilor de domenii in e$antioanele de Fe77,58i7,5B15 $| (COo,94Feo,05)72_5Si12,5B15 preparate in
prima activitate, utilizand instalatia complexa realizata in acest scop in etapa din 2017 a
proiectului.

Din datele experimentale asupra vitezei peretilor de domenii magnetice, v, in esantioanele
cu cele doua compozitii, mai precis din curbele care dau dependenta de campul magnetic
aplicat H a vitezei peretilor de domenii, v(H), am calculat valorile mobilitatii peretilor, S,
aceasta fiind definita ca panta curbelor v(H), respectiv:

dv
S=— 3)
Intrucat am vazut mai sus faptul cd efectul grosimii sticlei este limitat peste o anumita
valoare, in special in domeniul grosimilor uzuale ale acesteia (5 - 10 um), practic ne-am
limitat la studiul mobilitatii in functie de diametrul esantioanelor, ®,,, in cadrul fiecarui

sistem — Fe-Si-B si respectiv Co-Fe-Si-B.

In figura 22 am reprezentat dependenta mobilititii peretilor de domenii in functie de
diametrul esantioanelor, S(®,,), Tn cazul nanofirelor si firelor submicronice amorfe cu
compozitia Fez7,5Siz sB1s.
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Fig. 22. Mobilitatea peretilor de domenii magnetice in functie de diametrul firului magnetic amorf, @, in cazul
nanofirelor si firelor submicronice amorfe cu compozitia Fe;7 sSiz sB1s avand magnetostrictiune pozitiva mare.
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Observam faptul ca dependenta este neliniara, prezentand un maxim pronuntat pentru o
valoare a diametrului situata in jurul valorii de 350 nm.

In figura 23 am reprezentat aceeasi dependentd pentru cazul nanofirelor si firelor
submicronice amorfe avand compozitia (CoogsFeo 6)72,55i12,5B1s. In acest caz dependenta
este monotona.

Pe langa alura complet diferita a celor doua dependente S(®,,,) in esantioanele cu semne
si valori diferite ale constantelor de magnetostrictiune, observam de asemenea faptul ca
esantioanele cu cele doua compozitii studiate prezinta valori semnificativ diferite ale
mobilitatii peretilor de domenii magnetice, respectiv valorile corespunzatoare nanofirelor
si firelor submicronice amorfe avand magnetostrictiunea aproape nula sunt cu doua
ordine de marime mai mari comparativ cu cele din cazul esantioanelor cu
magnetostrictiune pozitiva mare. Ambele aspecte semnalate isi au originea in tipul de
anizotropie magnetica predominanta din fiecare compozitie.

Diferenta dintre valorile mobilitatii peretilor de domenii in cele doua cazuri este in
concordanta cu diferenta existenta intre marimile valorilor absolute ale constantelor de
magnetostrictiune ale celor doua aliaje studiate. Pe de alta parte, intelegerea naturii
diferentei existente intre formele curbelor S(®,,) nu este atat de simpla. In cazul corelatiei
dintre mobilitatea peretilor si magnetostrictiune, proportionalitatea inversa isi are originea
in prezenta tensiunilor mecanice interne cu valori foarte mari, specifice procesului de
preparare prin racire rapida din topiturd, si mai ales in rolul jucat de aceste tensiuni in
fixarea peretilor de domenii care se propaga odata ce campul magnetic aplicat depaseste
o anumita valoare de prag (campul de comutare = campul de propagare). Astfel, cuplajul
magneto-mecanic puternic din cazul firelor cu magnetostrictiune pozitiva mare faciliteaza
fixarea mai puternica a peretilor de domenii magnetice, implicand necesitatea unui camp
de propagare/comutare mai mare.
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Fig. 23. Mobilitatea peretilor de domenii functie de diametrul firelor in cazul nanofirelor si firelor submicronice
amorfe avand compozitia (Cog eaFeo 06)72,5Si12,5B1s cu magnetostrictiune negativa mica (aproape nula).

Pentru a intelege particularitatile dependentei mobilitatii peretilor de domenii de diametrul
nanofirelor si firelor submicronice amorfe in fiecare caz in parte (A > 0 si respectiv 1 = 0,
dar negativ), trebuie sa tinem cont de detaliile care fac diferenta intre cele doua seturi de
esantioane, respectiv intre cele cu magnetostrictiune pozitiva mare si cele cu
magnetostrictiune aproape nula. Diferenta principala consta, dupa cum am vazut in
argumentatia prezentata la prima activitate, in valoarea si semnul constantei de
magnetostrictiune, ceea ce are ca rezultat o valoare mult mai mare a termenului
magnetoelastic in cazul esantioanelor cu compozitia Fe7;sSizsB1s comparativ cu cele
avand compozitia (CooesaFeo06)72,55i12,5B1s. Pe de alta parte, pentru cele mai mici diametre
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ale nanofirelor magnetice amorfe studiate, termenul magnetostatic este de asemenea
important in expresia energiei libere totale a acestora (anizotropia de forma devine mai
puternica pe masura ce diametrul nanofirelor scade).

Din acest motiv, situatia cea mai complexa este intalnita in cazul nanofirelor si firelor
submicronice amorfe avand magnetostrictiune pozitiva mare, intrucat in acest tip de
esantioane atat E,. (termenul magnetoelastic), cat si E,s (termenul magnetostatic) sunt
importante, in special la valori foarte mici ale diametrului ®,,. Rezultatele prezentate in
figura 22, cu mobilitatea maxima a peretilor de domenii magnetice corespunzand unui
diametru al firului submicronic de 350 nm, indica faptul ca, in jurul acestei valori a
diametrului are loc o modificare a termenului energetic preponderent, si respectiv a
anizotropiei magnetice predominante. Mai precis, daca ®,, < 350 nm, atunci anizotropia
magnetostatica predomina (E. < Ens), iar pentru @, > 350 nm, anizotropia magnetica
predominanta va fi cea de natura magnetoelastica (E,, > Ens)-

Pe baza rezultatelor analizei efectului anizotropiei magnetice a nanofirelor si firelor
submicronice amorfe asupra mobilitatii peretilor de domenii magnetice din astfel de
materiale, putem afirma, legat de corelatia existenta intre tipul de anizotropie magnetica
si mobilitatea peretilor de domenii magnetice in firele magnetice amorfe ultrasubtiri, ca:

(i) o panta pozitiva a dependentei S(®,,,) indica intotdeauna prezenta unei anizotropii
de forma predominante, de natura magnetostatica, iar
(i) o panta negativa a acestei dependente indica o anizotropie magnetoelastica

predominanta.

Aceasta corelatie nu este restrictionata doar pentru cazul nanofirelor si firelor
submicronice cu magnetostrictiune pozitiva mare, acolo unde pot fi observate ambele
situatii datorita dependentei neliniare S(®,,) (v. figura 22), ci reprezinta o caracteristica
generala, fiind valabila si in cazul esantioanelor cu magnetostrictiune aproape nula, dar in
acest caz observam doar situatia in care panta curbei S(®,,) este pozitiva, din cauza ca
in aceste fire energia magnetoelastica este mult mai mica, iar anizotropia de forma domina
practic intregul interval de dimensiuni (v. figura 23).

Astfel, am atins practic primul obiectiv_de etapa, reusind sa determinam corelatia
existenta intre anizotropia magnetica preponderenta si mobilitatea peretilor de domenii
magnetice din nanofirele si firele submicronice amorfe preparate prin metoda racirii rapide
din topitura. Este de remarcat faptul ca, atunci cand anizotropia magnetica predominanta
este cea de natura magnetostatica, peretii de domenii prezinta o mobilitate mult mai mare
decat in situatia in care anizotropia predominanta este de natura magnetoelastica.
Diferenta este semnificativa, mobilitatea peretilor de domenii fiind cu doua ordine de
marime mai mare in primul caz, comparativ cu al doilea, adica invers proportional cu
diferenta, in valoare absoluta, dintre constantele de magnetostrictiune ale celor doua aliaje
investigate.

Legat de procesul de inversare al magnetizarii in nanofirele cu cele doua compozitii -
Fe77,5Si7sB1s Si (COo,94F€0,06)72,5Si12,5B15 — si totodata de termenul energetic preponderent in
cele doua tipuri de nanofire - E,. (termenul magnetoelastic) sau E, (termenul
magnetostatic) - in functie de dimensiunile acestora, am realizat un studiu micromagnetic
al comutarii magnetizarii prin deplasarea peretelui de 180° atunci cand campul magnetic
H este aplicat sub diferite unghiuri in raport cu axa nanofirelor, unghiuri cuprinse intre 0°
(H paralel cu axa nanofirului) si 90° (H perpendicular la axa nanofirului).
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Rezultatele acestui studiu confirma tranzitia existenta intre termenii energetici principali
care determina si practic controleaza procesul de magnetizare axiala prin intermediul
deplasarii peretilor de domenii in lungul axei nanofirului. Tranzitia de la termenul
magnetoelastic la cel magnetostatic (E,. - E,) are loc odatda cu modificarea
dimensiunilor transversale ale nanofirului, respectiv a diametrului, si a fost pusa in evidenta
doar in cazul nanofirelor amorfe cu compozitia Fes;sSizsB1s, intrucat in cazul celor cu
compozitia (CooesFeon06)725Si125B15s termenul magnetoelastic este neglijabil. Aceste
rezultate confirma practic datele experimentale prezentate mai sus, validand interpretarea
acestora.

In cadrul celei de-a treia activitdti, am preparat precursorii amorfi cu simetrie cilindrica
pentru prepararea ulterioara (activitatea 2.4) de nanofire si fire submicronice cu structuri
nanocristaline, in vederea studiului influentei caracteristicilor structurale asupra mobilitatii
peretilor de domenii magnetice in etapa din 2019.

Precursorii amorfi i-am preparat prin metoda racirii rapide in capilar de sticla, utilizand
instalatia modernizata de preparare a firelor acoperite cu sticla existenta la INCDFT-IFT
lasi. Imbunétatirile substantiale aduse acesteia au permis cresterea semnificativa a vitezei
de tragere, odata cu reducerea vibratiilor, astfel incat sa fie mentinuta continuitatea
procesului de formare a nanofirelor/firelor submicronice.

In scopul prepararii precursorilor amorfi, am utilizat aliajul cu compozitia
FezssCuiNbsSii3sBs, cunoscut si sub denumirea de FINEMET, si am preparat nanofire si
fire submicronice cu aceasta compozitie in stare amorfa, esantioanele avand diametre
care acopera intreaga plaja a dimensiunilor acestora, respectiv 100 nm < &, < 950 nm.
Constanta de magnetostrictiune a aliajului Fe7s sCu;iNbsSiissBe in stare amorfa are valoarea
A =20 x 10®, fiind practic usor mai mica decéat cea a aliajului amorf Fe;;sSizsB1s, din care
provine. Aliajul propriu-zis, utilizat in procesul de preparare a precursorilor amorfi, I-am
preparat din pulberi de Tnalta puritate, care au fost intr-o prima faza presate, compactate
si apoi topite prin inductie electromagnetica, astfel incat sa obtinem aliajul primar pentru
utilizare in instalatia de preparare a nanofirelor si firelor submicronice amorfe.

Esantioanele amorfe sub forma de nanofire si fire submicronice din FINEMET au fost
caracterizate din punct de vedere structural cu ajutorul microscopiei electronice prin
transmisie (TEM) in laboratorul de microscopie electronica de la INCDFT-IFT lasi, utilizand
un microscop de transmisie de ultra-inalta rezolutie Carl Zeiss LIBRA 200MC UHR-TEM.

1o~ Signal A = HAADF HT is = 20000 kV
SpotSize=04 nm STEM Mag = 500.0k

Fig. 24. Imagini STEM (‘scanning transmission electron microscopy’) si SAED (‘selected area electron
diffraction’) pentru esantioane cu compozitia Fezs sCuiNb3sSii35Bs (FINEMET) in stare amorfa.
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In figura 24 sunt reprezentate imaginile STEM (‘scanning transmission electron
microscopy’) si SAED (‘selected area electron diffraction’) pentru esantioane FINEMET
aflate in stare amorfa. Acestea au aspecte tipice unor materiale amorfe, confirmand astfel
starea precursorului amorf.

Fig. 25. Imagine UHR-TEM (‘ultra-high resolution transmission electron microscopy’) realizata in cazul unui
esantion amorf cu compozitia Fezs sCuiNb;Sii3 5By (FINEMET).

In figura 25 este prezentata imaginea UHR-TEM (‘ultra-high resolution transmission
electron microscopy’) realizatd Tn cazul unui esantion amorf cu compozitia
FerssCuiNbsSiissBs (FINEMET). Si in acest caz, imaginea este tipica unui material amorf,
nefiind vizibile nici un fel de structuri cristaline. Pregatirea probelor pentru STEM si UHR-
TEM am realizat-o cu ajutorul unui sistem cu fascicul de ioni focalizat (FIB) pentru
prepararea lamelelor subtiri pentru investigarea prin microscopie electronica de
transmisie. Astfel, avand precursorii amorfi preparati, am indeplinit conditia necesara
pentru a putea trece la realizarea urmatoarei activitati, respectiv cea de preparare a
nanofirelor si firelor submicronice cu structuri nanocristaline.

In cadrul celei de-a patra activitdti din etapa 2018 a proiectului, am supus precursorii
amorfi sub forma de nanofire si fire submicronice cu compozitia FezssCuiNbsSiissBs
(FINEMET) wunor tratamente termice controlate, in vederea inducerii structurii
nanocristaline, de interes pentru studiile ce urmeaza a fi realizate in etapa din 2019.

Tratamentele termice controlate le-am efectuat in vid, utilizand un sistem care cuprinde
un cuptor electric, sistemul fiind realizat in cadrul INCDFT-IFT lasi. Sistemul realizat
permite efectuarea de tratamente termice in regim izoterm, atat in vid, cat si in atmosfera
controlatd (de exemplu in Ar). Cel mai important aspect este insa faptul ca sistemul
permite racirea esantioanelor pana la temperatura camerei, dupa incheierea tratamentelor
termice in vid sau in atmosfera controlata, in afara zonei cuptorului, ceea ce conduce la
evitarea unor tratamente nedorite pe durata incalzirii sau racirii sistemului, proba fiind
plasata in cuptor dupa atingerea temperaturii de tratament, si respectiv indepartata din
acesta imediat dupa incheierea duratei de tratament stabilite. Un regulator de temperatura
asigura in mod automat o temperatura de tratament termic uniforma avand o precizie de
+1°C in raport cu temperatura setata initial. Temperatura maxima de tratament termic
permisa de sistem este de 800°C.

Esantionul supus tratamentului termic este introdus in sistem prin deplasarea unui
magnet, dupa atingerea temperaturii prevazute pentru tratament. Acelasi magnet este
utilizat la final pentru indepartarea esantionului dupa incheierea procedurii de tratament
termic. Tratarea termica a esantioanelor amorfe de Fez;sCuiNb;Sii3sBs sub forma de
nanofire si fire submicronice a fost realizata la temperaturi de tratament cuprinse intre
250°C si 650°C. Durata tratamentelor a fost cuprinsa intre 5 minute si 60 minute.
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Pentru caracterizarea structurala a nanofirelor si firelor submicronice din FINEMET dupa
realizarea tratamentelor termice, am utilizat aceleasi tehnici de microscopie electronica si
echipamente ca si in cazul precursorilor amorfi, respectiv STEM (‘scanning transmission
electron microscopy’), SAED (‘selected area electron diffraction’) si UHR-TEM (‘ultra-high
resolution transmission electron microscopy’), prin utilizarea microscopului de transmisie
de ultra-inalta rezolutie Carl Zeiss LIBRA 200MC UHR-TEM din cadrul laboratorului de
microscopie electronica de la INCDFT-IFT lasi.

In figura 26 sunt reprezentate imaginile STEM si SAED ale unui esantion FINEMET tratat
termic in vid timp de 60 minute la 550°C, iar in figura 27 este prezentata imaginea UHR-
TEM realizata in cazul unui esantion cu aceeasi compozitie Fez;sCuiNbsSiizsBg
(FINEMET), dupa un tratament similar (550°C, 60 minute).

5] Signal A = HAADF HT is = 200,00 kV
SpotSize =05 nm STEM Mag = 3000 k

Fig. 26. Imagini STEM si SAED pentru esantioane avand compozitia Fe;ssCusiNbsSiizsBs (FINEMET) dupa
tratamentul termic realizat in vid la 550°C timp de 60 min.

Deja dupa acest tratament se observa formarea unor nano-graunti cristalini, avand o
dimensiune medie de 7 nm (calculata din distributia Gauss a marimii grauntilor cristalini).
Tratamentul termic realizat la temperatura de 600°C timp de 60 minute, conduce la o
crestere usoara a dimensiunii grauntilor cristalini, de la 7 nm la 9 nm, insa caracteristicile
structurii nanocristaline se mentin. in mod evident, volumul ocupat de matricea amorfa
rezidualda scade comparativ cu situatia existenta dupa tratamentul termic la 550°C.

Fig. 27. Imagine UHR-TEM realizata in cazul unui esantion cu compozitia Fez3 sCu1Nb3sSii3 sBs (FINEMET) dupa
tratamentul termic realizat in vid la 550°C timp de 60 min.
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In figurile 28 si 29 sunt prezentate imaginile de microscopie pentru cazul esantioanelor cu
compozitia Fezs sCuiNbsSiizsBs (FINEMET), dupa realizarea tratamentului termic in vid la
600°C, timp de 60 minute: imaginile STEM si SAED in figura 28, si respectiv UHR-TEM in
figura 29.

- Signal A = HAADF HT is = 200,00 kV
Spot Size =04 nm STEM Mag = 500.0 k

Fig. 28. Imagini STEM si SAED pentru esantioane avand compozitia FezssCusiNbsSiizsBs (FINEMET) dupa
tratamentul termic realizat n vid la 600°C timp de 60 min.

Fig. 29. Imagine UHR-TEM realizata in cazul unui esantion cu compozitia Fez3 sCu1NbsSii3sBs (FINEMET) dupa
tratamentul termic realizat n vid la 600°C timp de 60 min.

Este important de remarcat faptul ca structura nanocristalina se mentine si dupa
tratamentul la o temperatura mai naltd (600°C) decat temperatura tipica de tratament
(550°C), observata in mod curent in cazul altor materiale in care poate fi indusa aceasta
structura deosebita, de graunti nanometrici inglobati intr-o matrice reziduala amorfa.
Aceasta pare sa fie o consecinta a reducerii semnificative a dimensiunilor transversale ale
esantioanelor, respectiv a diametrului, mai exact a intrarii acestuia in plaja de dimensiuni
submicronica si chiar nanometrica. Sigur ca exista anumite deosebiri intre structurile
nanocristaline corespunzatoare celor doua tratamente termice diferite — la 550°C si
respectiv 600°C - observabile pe cale experimentalda prin metode de microscopie
electronica, cum sunt micile deosebiri intre dimensiunile grauntilor cristalini, fractia de
volum ocupata de cele doua faze (grauntii si respectiv matricea amorfa), sau chiar distanta
dintre graunti, insa ne asteptam ca acestea sa produca efecte in ceea ce priveste procesul
de inversare a magnetizarii, precum si in privinta deplasarii peretelui de 180° asociat
acestui proces, consecinte pe care le vom analiza in etapa viitoare prin studiul influentei
lor asupra mobilitatii peretilor de domenii magnetice.

Prin urmare, am atins si cel de-al doilea obiectiv de etapa, reprezentat de pregatirea
esantioanelor cu structura nanocristalind, necesare atingerii celui de-al treilea obiectiv
specific al proiectului, respectiv determinarea influentei caracteristicilor structurale asupra
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mobilitatii peretilor de domenii magnetice din nanofirele si firele submicronice cu simetrie
cilindrica avand structuri nanocristaline si amorfe.

In vederea intelegerii aspectelor specifice dimensiunilor nanometrice si submicronice din
esantioanele investigate, legat de efectul caracteristicilor structurale asupra deplasarii
peretilor de domenii magnetice, am realizat un studiu complex, la un nivel dimensional
superior (microfire acoperite cu sticla), in care am studiat deplasarile de domenii din fire
apartinand celor trei clase de compozitii de interes - FezssCuiNbsSii35Bs (FINEMET),
Fe775SizsB1s si (COoe4Fe0,06)72,5Si125B15, avand magnetostrictiuni si in general proprietati
magnetice diferite. in cadrul acestui studiu, am pus in evidenta importanta unui termen
magnetoelastic redus in cazul FINEMET si (CoosFeo,06)72,5Si125B1s, precum si posibilitatea
de a controla declansarea procesului de propagare a peretelui de 180° prin utilizarea unui
camp magnetic circumferential, creat de un curent electric de valoare mica trecut prin
proba. Am aratat faptul ca o conditie necesara pentru a putea utiliza un curent in initierea
inversarii magnetizarii este aplicarea unei mici torsiuni firului cilindric, care practic scoate
magnetizarea de pe directia axei acestuia, conferindu-i o componenta circumferentiala,
asupra careia va actiona practic campul creat de curent.

Utilitatea unui termen magnetoelastic redus (E,,. neglijabil in raport cu E,,), ne-a permis
sa demonstram totodata posibilitatea de a utiliza un fir amorf cu magnetostrictiune
negativa mica — aproape nula, din familia Co-Fe-Si-B, pentru realizarea unei noi aplicatii
ca element sensibil intr-un senzor flexibil de forta.

. Etapa 3 (2019)

Ultima etapa a proiectului (anul 2019) se intituleaza: ,, Studiul efectului structurii de domenii
magnetice asupra vitezei si mobilitatii peretilor de domenii in nanofire si fire submicronice
amorfe cu simetrie cilindrica. Studiul influentei caracteristicilor structurale si a
tratamentelor termice asupra mobilitatii peretilor de domenii magnetice in nanofire si fire
submicronice amorfe si nanocristaline cu simetrie cilindrica. Optimizarea din punct de
vedere magnetic si structural a nanofirelor si firelor submicronice amorfe si nanocristaline,
in vederea utilizarii acestora la realizarea de nano-canale pentru deplasarea virtual fara
pierderi a peretilor de domenii magnetice.”

In aceasts etapa am finalizat toate obiectivele specifice ale proiectului. Obiectivul specific
(i) a fost finalizat in etapa 1 (2017), in timp ce obiectivele specifice (ii) si (iii) au fost abordate
in etapa 2 (2018), concretizandu-se in atingerea a doud obiective premergéatoare. in 2019,
obiectivele specifice (i) si (iii) au fost finalizate, alaturi de obiectivul specific (iv). Activitatile
prevazute a fi desfasurate in aceasta ultima etapa a proiectului au fost:

Activitatea 3.1: Studiul influentei structurii de domenii magnetice asupra vitezei si
mobilitatii peretilor de domenii in nanofire si fire submicronice amorfe cu simetrie cilindrica
— finalizare obiectiv specific (ii);

Activitatea 3.2: Studiul experimental al vitezei peretilor de domenii magnetice in
esantioane cilindrice cu structuri nanocristaline din sistemul Fe-Cu-Nb-Si-B, avand
diferite diametre, cu instalatia experimentala realizata la activitatea 1.2. Comparatie cu
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datele experimentale asupra dinamicii peretilor de domenii din esantioane amorfe cu
diametre similare. Analiza influentei structurii esantioanelor asupra mobilitatii peretilor de
domenii — componenta a finalizarii obiectivului specific (iii);

Activitatea 3.3: Realizarea de tratamente termice pe esantioane amorfe sub forma de
nanofire si fire submicronice cu simetrie cilindrica, avand compozitii din sistemele Fe-Si-
B si Co-Fe-Si-B si diferite diametre, la temperaturi de pana la 450°C, pentru a atinge
diferite stari de relaxare structurala. Masurarea vitezei peretilor de domenii in esantioanele
tratate termic. Studiul efectului relaxarilor structurale asupra vitezei si mobilitatii peretilor
de domenii — finalizarea obiectivului specific (iii);

Activitatea 3.4: Optimizarea unor esantioane sub forma de nanofire si fire submicronice
amorfe si nanocristaline, ce prezinta proprietati magnetice si caracteristici dinamice
superioare ale peretilor de domenii, in vederea cresterii vitezei si mobilitatii peretilor de
domenii magnetice — componenta a finalizarii obiectivului specific (iv);

Activitatea 3.5: Demonstrarea propagarii eficiente a peretilor de domenii magnetice in
nano-canale cilindrice, cu valori superioare ale vitezei si mobilitatii acestora - finalizarea
obiectivului specific (iv).

In cadrul primei activitdti, utilizand esantioane cu compozitiile Fer7sSizsB1s si respectiv
(Coo,94F€0,06)72,5Si125B1s sub forma de nanofire si fire submicronice amorfe cu simetrie
cilindrica preparate dupa metoda descrisa la activitatea 1.1, precum si instalatia
experimentald pentru investigarea propagarii peretilor de domenii magnetice in astfel de
materiale realizata in activitatea 1.2, am realizat un studiu complex al influentei structurilor
de domenii magnetice asupra vitezei si mobilitatii peretilor de domenii magnetice.

Acest lucru a fost posibil, intrucat, intre esantioanele cu cele doua compozitii exista o
deosebire esentiala in ceea ce priveste valoarea constantei de magnetostrictiune. Daca
nanofirele si firele submicronice amorfe cu compozitia Fez;sSizsBis prezinta o
magnetostrictiune mare si  pozitivd (1= +25 x 107%), cele cu compozitia
(Coo,94F€0,06)72,5Si12,5B15 prezinta o magnetostrictiune cu un ordin de marime mai mica si
negativa (1 = —1x 1077), fiind din acest motiv denumite adeseori nanofire sau fire
submicronice cu magnetostrictiune aproape nula (1~ 0). Aceasta caracteristica
importanta (semnul si marimea constantei de magnetostrictiune), in conditiile existentei
unor distributii de tensiuni mecanice reziduale induse in timpul procesului de preparare a
esantioanelor de tipul celor ilustrate in figura 19, determina formarea unor structuri de
domenii magnetice diferite in cele doua tipuri de nanofire si fire submicronice. Astfel, in
nanofirele puternic magnetostrictive (A > 0), cum sunt cele cu compozitia Fe;75Si7sB1s, se
va forma o structura de tip core-shell, cel putin peste un anumit diametru, in care miezul
cilindric interior cu magnetizare axiala (M,) este incapsulat intr-un invelis magnetizat radial
(M,.). Orientarile magnetizarii in cele doua domenii principale sunt dictate de minimizarea
energiei magnetoelastice E,,, preponderente. intre cele doud domenii existd in mod
evident un perete de 90°. Deplasarea de pereti de domenii de interes din punctul de
vedere al inversarii magnetizarii in directia axiala se refera la peretele de 180° din miezul
magnetizat axial, care apare ca urmare a efectelor de demagnetizare (pentru minimizarea
energiei magnetostatice in lungul unui fir cilindric finit). Situatia descrisa este ilustrata in
figura 30(a) mai jos.
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Fig. 30. Reprezentare schematica a structurilor de domenii magnetice diferite care se formeaza in fire
submicronice si nanofire amorfe cu valori diferite ale constantei de magnetostrictiune: (a) 1 > 0, cazul
compozitiei Fe7,5SizsB1s, si respectiv (b) 1 ~ 0, cum este cazul compozitiei (Coo,gsFeo,06)72,55i12,5B15.

Pe de alta parte, in cazul firelor submicronice si a nanofirelor cu magnetostrictiune
aproape nula (1 = 0), chiar daca miezul magnetizat axial se mentine (din motive de
minimizare a energiei magnetostatice de aceasta data), invelisul exterior este magnetizat
pe directia circumferentiala (My), dupa cum este ilustrat schematic in figura 30(b). Asadar,
avem doua diferente importante intre firele submicronice si nanofirele cu cele doua
compozitii reprezentative:

(i) structura invelisului difera (shell): la esantioanele cu A > 0, invelisul este un
domeniu cu magnetizare radiala, in timp ce la cele cu 1 = 0, este un domeniu cu
magnetizare circumferentiald; si

(ii) originea magnetizarii axiale din miez (core) este diferita: la esantioanele cu 1 > 0,
aceasta este de natura magnetoelastica, in timp ce la cele cu 1 = 0 este de natura
magnetostatica.

Aceste doua aspecte semnalate sunt extrem de importante in deplasarea peretelui de
180° n lungul axei firelor, sub actiunea unui camp magnetic aplicat axial. Masuratorile
vitezei de deplasare a acestui perete in cele doua cazuri arata de altfel foarte clar acest
lucru. Daca in cazul firelor submicronice cu compozitia Fez7sSizsB1s, avem de nevoie de
campuri magnetice axiale de ordinul kA/m, in cazul celor de (Coo g4F€0,06)72,5Si12,5B15 este
nevoie de campuri cu un ordin de marime mai mic (sute de A/m). Diferenta de un ordin de
marime se mentine si in cazul nanofirelor amorfe cu cele doua compozitii reprezentative,
nsd campurile necesare in acest caz sunt mai mari, datoritd anizotropiei de forma
semnificativ mai mari (in acest caz, pentru nanofirele de Fe7;sSizsB1s campurile aplicate
sunt de ordinul 10 — 20 kA/m, iar pentru cele de (CoosF€0,06)725Si125B15 sunt de 4 — 8 kA/m.
Aceasta diferenta este data de natura pinning-ului peretelui de 180° in cele doua cazuri.
In cazul esantioanelor de Fe; sSizsB1s, pinning-ul este in mod evident de origine
magnetoelastica, aceasta fiind energia dominanta in energia libera totala. Daca si in cazul
esantioanelor de (CooesFeo06)72,5Si12,5B1s pinning-ul ar fi de origina magnetoelastica, atunci
raportul dintre valorile campurilor axiale aplicate ar trebui sa fie egal cu raportul dintre
valorile constantelor de magnetostrictiune. ins&, in cazul concret al celor doua compozitii
studiate, raportul Ap._si_g/Aco—re—si—g €Ste mult mai mare, respectiv 250, ceea ce
fnseamna ca ar trebui sa observam experimental campuri cu doua ordine de marime mai
mari pentru Fe;7sSizsB1s, ceea ce nu este cazul. Prin urmare, faptul ca raportul dintre
valorile campurilor magnetice aplicate pentru a deplasa peretele este intotdeauna de un
ordin de marime, indica faptul ca pinning-ul peretelui de 180° in cazul nanofirelor si firelor
submicronice cu compozitia (CooesFeo06)72,55i125B15 este preponderent de alta natura, si
aceasta nu poate fi decat magnetostatica, respectiv provenind din anizotropia de forma
specifica, In conditiile unui termen magnetoelastic mult mai mic decéat in cazul probelor
de Fe77,5Si7,sBss.
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Este important de mentionat aici faptul ca aceasta analiza se aplica doar pentru miezul
magnetizat axial (core), domeniul principal in care are loc deplasarea peretelui de 180°. In
cazul invelisului (shell), lucrurile stau insa diferit, in sensul ca directia magnetizarii este
determinata n ambele compoziti de termenul magnetoelastic. Daca in cazul
esantioanelor de FersSizsBis era de asteptat, justificarea pentru cazul
(Coo.94F€0,06)72,5Si12 5B 15 provine din valorile foarte mari ale tensiunilor interne reziduale spre
suprafata nanofirelor si a firelor submicronice, lucru care se observa si din figura 19.

In studiul realizat am mers mai departe si am analizat influenta invelisului (shell) asupra
procesului de deplasare a peretilor de domenii in miezul axial (core). Ne asteptam la o
astfel de influenta, dat fiind faptul ca magnetizarea radiala M, din invelis este
perpendiculara pe directia de deplasare a peretelui de 180° in cazul probelor de
Fes sSi7 sB1s, cAmpul creat obstructionand practic deplasarea acestuia, in timp ce in cazul
probelor de (CoogsFeo6)72,5Si12,5B1s magnetizarea invelisului My nu intersecteaza directia
de deplasare a peretelui, ci, mai mult, il ecraneaza, protejandu-lI de alte influente si
interferente electromagnetice externe. Prin urmare, ar fi de asteptat ca in cazul firelor
submicronice si a nanofirelor cu compozitia (CooesFeo,06)725Si125B15 s4 observam ca
peretele de 180° se deplaseaza mai usor, deci ne asteptam la viteze mai mari si chiar la
mobilitati mai mare ale peretilor de domenii in esantioanele cu A = 0. intr-adevar, vitezele
masurate ale peretilor de domenii magnetice sunt in general mai mari in cazul probelor de
(Coo94F€e0,06)725Si125B1s comparativ cu cazul celor de FezsSizsBis (pentru diametre
similare). Spre exemplu, in cazul unui fir submicronic amorf cu diametrul de 900 nm, avand
compozitia Fe;7 sSiz sB1s, viteza peretelui de domeniu atinge o valoare maxima de 950 m/s,
in timp ce pentru un fir amorf de (CogesFe006)725Si125B15 cu un diametru similar, viteza
maxima este de 1400 m/s. Pentru fire submicronice mai subtiri (diametrul de 500 nm),
viteza maxima a peretelui creste, depasind usor 1000 m/s pentru Fez7sSizsB1s si ajungand
la 1600 m/s la (Coo,e4F€0,06)72,55i12,5sB15. Pentru nanofire — diametrul intre 100 si 200 nm - se
mentine acelasi trend, insa diferentele intre valorile vitezelor incep sa se estompeze:
Fe7; sSiz sB1s 1360 m/s, iar (COo_94Feo,os)72,58i12,5B15 1500 m/s.

O diferenta semnificativa se constata insa in privinta mobilitatii peretilor de domenii in
esantioanele cu cele doua compozitii, aceasta fiind cu doua ordine de marime mai mare
in cazul probelor de (CoggsFeno6)725Si125B1s decat in cele de Fe;75SizsB1s. Mobilitatea
maxima in cazul firelor de Fe;75Si;sB1s este de 0,035 m?/A s, in timp ce in cazul celor de
(CooesFeo06)725Si125B1s este de 2 m?/A s. Aceasta diferentd semnificativd am atribuit-o
ambilor factori mentionati: (i) efectul pe care il are orientarea magnetizarii din nvelis,
respectiv _de obstructionare in cazul Fe;7sSizsBis sau de favorizare, in cazul
(Coo,94Fen06)72,5Si125B15, a deplasarii peretilor de 180°, si (i) originea diferita a orientarii
axiale a magnetizarii din miez, fiind evident faptul ca originea magnetostatica este
favorabila unei mobilitati mai mari a peretilor, comparativ cu originea magnetoelastica.

Se mai impune o precizare importanta: in cazul nanofirelor si a firelor extrem de subitiri,
cand prezenta invelisului radial sau circumferential este practic imposibila sub o anumita
valoare a diametrului, datorita tensiunilor mecanice foarte mari din zona de suprafata,
putem vorbi despre un quasi-domeniu rezidual, cu puternice orientari radiale, respectiv
circumferentiale, sau elicoidale cu componente circumferentiale, care poate fi interpretat
si ca o reminiscenta a peretelui de 90° existent in conditii normale intre miez si invelis.
Acesta va influenta deplasarea peretelui, insa intr-o masura mult mai mica decéat in cazul
firelor submicronice cu diametre mai mari (in general peste 300 nm). Din acest motiv, in
cazul nanofirelor, mobilitatile au valori mult mai apropiate, ca si vitezele de deplasare a
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peretilor, dupa cum am precizat si mai sus (diferenta intre vitezele maxime se reduce la
sub 150 m/s).

In consecintd, considerdm c& activitatea 3.1 a fost realizatd in proportie de 100%,
concluziile studiului influentei structurii de domenii magnetice asupra vitezei si mobilitatii
peretilor de domenii in fire submicronice amorfe si nanofire amorfe cu simetrie cilindrica
oferind o imagine completa asupra rolului pe care fiecare domeniu principal (miez,
respectiv invelis) il joaca in deplasarea peretilor de domenii magnetice.

Studiul completeaza rezultatele anterioare cu privire la efectul anizotropiei magnetice
asupra deplasarii peretilor de domenii in fire si nanofire amorfe. O consecinta importanta
a rezultatelor obtinute o constituie faptul ca firele submicronice si nanofirele amorfe cu
compozitia (CoosaFeo0s)725Si125B1s se apropie, pana acum, cel mai mult de materialele
ideale pentru realizarea nano-canalelor cilindrice in care peretii de domenii se deplaseaza
cu cele mai mici pierderi. Acest fapt este sustinut de valorile mai mari ale vitezelor peretilor
in aceste materiale, de valorile mult mai mari ale mobilitatii peretilor, dar si de valorile mult
mai mici ale campurilor magnetice necesare pentru a deplasa peretii, valori legate si de
campul de comutare, care automat inseamna pierderi mult mai mici (cu 1 — 2 ordine de
marime comparativ cu nanofirele si firele submicronice de Fez7sSi7 sB1s).

In cadrul celei de-a doua activititi, ne-am focalizat atentia asupra firelor submicronice si
a nanofirelor cu compozitia FINEMET (FezssCuiNbsSii3sBg), compozitie din care am
preparat atat precursori amorfi cat si esantioane cu structuri nanocristaline inca din etapa
a 2-a a proiectului (2018). Avem asadar o serie de probe dedicate explicit studiului
prevazut in aceastd activitate (3.2) a ultimei etape a proiectului. in plus, pentru ca imaginea
pe care o vom avea in ceea ce priveste influentei structurii esantioanelor asupra dinamicii
peretilor de domenii din aceste probe sa fie cat mai completa, am preparat si nanofire si
fire submicronice cu structuri intermediare intre amorf si nanocristalin.

Am ales compozitia Fez; sCuiNbsSiis5Bs tindnd cont de faptul ca este una dintre cele mai
cunoscute compozitii n ceea ce priveste abilitatea de a-si modifica structura sub efectul
unor tratamente termice controlate. Ceea ce nu se cunoaste insa este modul in care
micsorarea semnificativa a diametrului esantioanelor afecteaza evolutia structurala indusa
de tratamentele termice. Din acest motiv, a fost necesara utilizarea unui esantion-referinta
sub forma de microfir avand aceeasi compozitie (FINEMET), dar avand diametrul firului
magnetic propriu-zis mult mai mare (@, = 3,5 um), iar grosimea sticlei de 10 um. Evolutia
structurala ca urmare a unor tratamente termice controlate este bine cunoscuta in cazul
esantionului referinta, microfirele cu compozitia FINEMET fiind pe larg studiate atat in
laboratorul nostru, cat si in alte grupuri din lume.

Prezentam in continuare rezultatele pentru probele tratate termic timp de 60 minute in vid
la 500, 550, 600 si respectiv 650°C, temperaturile care prezinta cel mai mare interes,
intrucat sunt situate imediat inainte, la valoarea exacta si imediat dupa valoarea la care se
formeaza structura nanocristalina in esantionul-referinta. Tratamentele termice le-am
efectuat intr-un cuptor incalzit in prealabil la temperatura de tratament. Dupa trecerea
timpului de tratament, probele au fost extrase din cuptor.

Pentru monitorizarea si studiul modificarilor structurale ce au avut loc in firele ultrasubtiri
si in microfirul de referinta am utilizat difractia de raze X in configuratia Bragg-Brentano si
totodata microscopia electronica de baleiaj de inalta rezolutie (HR-SEM) (detectorul de
electroni secundari In-Lens si cel de electroni retroimprastiati — BSE). Am verificat valorile
temperaturii Curie (T¢) si a celei de cristalizare (Tx) prin masurarea variatiei cu temperatura
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a magnetizarii — M(T) — cu ajutorul unui magnetometru cu proba vibranta (VSM) la o valoare
maxima a campului magnetic aplicat de 10 kOe. Avand in vedere faptul ca firele ultrasubtiri
pe care le-am studiat (firele submicronice si nanofirele FINEMET) au diametre extrem de
mici, am utilizat pentru masurarea ciclurilor de histerezis si pentru determinarea vitezei de
deplasare a peretilor de domenii magnetice metode experimentale special dezvoltate si
adaptate pentru astfel de materiale.

Studiile de structura pe care le-am efectuat arata faptul ca toate esantioanele initiale,
netratate, prezinta o microstructura specifica aliajelor metalice amorfe. Acest fapt este
valabil atat in cazul firelor ultrasubtiri (100 nm < @, < 500 nm), céat si in cazul microfirului
de referintd (@, = 3,5 pm). in urma tratamentelor efectuate timp de 60 min. la 550°C si
respectiv 600°C, aceasta microstructura evolueaza intr-una de tip nanocristalin (graunti
de oFe-Si raspanditi uniform intr-o matrice amorfa reziduala bogata in Fe-B), dupa cum
am observat pe difractogramele de raze X si pe imaginile HR-SEM. Analiza Rietveld a
difractogramelor indica faptul ca volumul ocupat de nanograunti este cuprins intre 50 si
53% din totalul volumului dupa tratamentul la 550°C, crescand la 63 — 65% dupa cel
efectuat la 600°C. Investigatiile structurale pe care le-am realizat in cazul esantioanelor
tratate la temperatura de 650°C, indica prezenta unor graunti mai mari de aFe-Si si
totodata precipitarea fazei Fe,B indiferent de timpul de tratament. Grauntii acestor doua
faze ocupa mai mult de 75% din volumul total al nanofirelor si firelor submicronice, in timp
ce in cazul microfirului de referinta procentul depaseste 90% deja dupa tratamentul
efectuat la 600°C.
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Fig. 31. Cicluri de histerezis ale firelor submicronice si nanofirelor FINEMET acoperite cu sticla dupa diferite
tratamente termice, precum si pentru esantionul-referinta (©, = 3,5 um).
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Din punct de vedere magnetic, toate esantioanele prezinta o comportare magnetica
bistabila, indiferent de dimensiuni si de structura, dupa cum observam din ciclurile de
histerezis prezentate in figura 31. Caracterul magnetic bistabil prezent atat in cazul
probelor netratate, cat si in cazul celor tratate reprezinta o caracteristica a materialelor cu
anizotropie magnetica uniaxiala, si arata faptul ca aceste fire prezinta un domeniu
magnetic central in starea amorfa (miez), domeniu a carui prezenta se mentine chiar si
dupa tratamente efectuate la temperaturi de pana la 600°C, rezistand astfel transformarii
structurale amorf — nanocristalin. Mai mult, bistabilitatea magnetica se mentine chiar si
dupa tratamentul efectual la temperatura de 650°C. inclinatia usoara a ciclurilor de
histerezis provine din fluctuatiile valorii campului coercitiv si apare din cauza medierii
realizate pe un numar mare de cicluri masurate. Fluctuatiile sunt rezultatul cresterii
nanocristalelor peste limita critica, dupa cum am dedus din studiul rezultatelor de raze X
si HR-SEM. In cazul probelor ultrasubtiri (diametre cuprinse intre 100 si 500 nm), cele mai
bune proprietati de material magnetic moale se obtin ca urmare a tratamentului termic
efectuat la 600°C, spre deosebire de cazul esantionului-referintd, la care cel mai scazut
camp coercitiv I-am masurat pentru proba tratata la 550°C. Aceasta diferenta dintre
temperaturile optime de tratament termic nu implica formarea unor structuri diferite, ci
doar un raspuns magnetic diferit al fazei nanocristaline. Mai exact, manifestarea
proprietatilor optime de material magnetic moale este intarziata in cazul firelor ultrasubtiri.
Cresterea campului coercitiv corespunzatoare scaderii diametrului firului metalic propriu-
zis se datoreaza influentei mai puternice a invelisului de sticla.

Proprietatile optime de material magnetic moale, respectiv o valoare minima a campului
coercitiv si o valoare maxima a permeabilitati magnetice, sunt, in cazul materialelor
magnetice cu structura nanocristalind, o consecinta a magnetostrictiunii globale nule a
acestora. Aceasta magnetostrictiune globala, (), este rezultatul medierii
magnetostrictiunilor individuale ale fazelor constituente, respectiv cea a fazei cristaline
(totalitatea grauntilor de aFe-Si din volumul probei) L. si cea a matricei amorfe reziduale
Aam:

<A>=I/'cr')lcr+‘/clm')lamz0 (4)
unde V. si Vam reprezinta volumele celor doua faze.

Situatia in care medierea magnetostrictiunilor celor doua faze constituente conduce la o
magnetostrictiune globala nula ((A) ~ 0) reprezinta un caz particular pentru a carui realizare
trebuie indeplinita o conditie necesara: distanta 6 grauntii nanometrici de aFe-Si trebuie
sa fie mai mica decat lungimea de schimb, Le,:

6 < Legy )

Daca aceasta conditie este indeplinita, atunci grauntii nanocristalini prezinta un cuplaj de
schimb, ceea ce are ca rezultat un comportament de faza unica din punct de vedere
magnetic, acestia reactionand la unison sub actiunea unui camp magnetic aplicat.
Constanta de magnetostrictiune a fazei cristaline este A.- = -6 x 10°°, iar volumul ei este
V.. Asadar, raspunsul magnetic al materialului este determinat de medierea
magnetostrictiunii celor doua faze, mai precis de absenta sau prezenta cuplajului de
schimb dintre grauntii nanometrici de aFe-Si ai fazei cristaline, absenta acestuia (5 > L)
conducand la situatia in care grauntii nu reprezintda o faza unica cu o comportare
magnetica bine definita, caz in care raspunsul magnetic al materialului este dat cu
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preponderenta de matricea amorfa reziduala avand constanta de magnetostrictiune Aam =
+20 x 10° si volumul V.

Prin urmare, pentru tratamente la temperaturi sub 600°C, firele submicronice si nanofirele
de FINEMET prezinta o comportare magnetica determinata in principal de matricea
amorfa reziduala. Marimile fizice caracteristice proprietatilor de material magnetic moale,
respectiv campul coercitiv si permeabilitatea magnetica, nu ating valorile optime, ceea ce
arata o magnetostrictiune globala necompensata, echivalenta cu situatia in care grauntii
nanocristalini nu sunt cuplati, adica & > Lex.

Masuratorile magnetice pe care le-am efectuat arata faptul ca proprietatile optime de
material magnetic moale (permeabilitate maxima si coercitivitate minima) sunt atinse abia
dupa tratamentul efectuat la 600°C. Acest lucru este o dovada a faptului ca este
indeplinita conditia (5) (8 < Lex), ceea ce inseamna ca grauntii aFe-Si sunt cuplati. De
aceea, raspunsul magnetic al esantioanelor ultrasubtiri tratate la 600°C este determinat
de ambele faze (matricea amorfa + grauntii cuplati), conducand la o magnetostrictiune
globala nula a acestora.

Diferenta de 50°C dintre temperaturile de tratament in urma carora se manifesta faza
nanocristalina (prin proprietatile optime de material magnetic moale) in cazul firelor
ultrasubtiri si Tn cazul microfirului tipic (@, = 3,5 um) am atribuit-o piedicilor puse in calea
formarii unui numar suficient de mare de graunti cristalini de aFe-Si de tensiunile interne
induse n timpul procesului de preparare, a caror distributie si valori sunt diferite, fiind mult
mai mari in cazul nanofirelor si firelor submicronice comparativ cu cel al microfirelor. Din
acest motiv, este necesar un tratament la o temperatura mai elevata pentru a atinge un
numar suficient de graunti avand dimensiuni corespunzatoare pentru a indeplini conditia
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Fig. 32. Dependenta permeabilitatii relative maxime (a) si a cdmpului de comutare (b) in cazul firelor
submicronice si nanofirelor FINEMET acoperite cu sticla de temperatura de tratament termic. Pentru ambele
dependente am introdus si datele corespunzatoare microfirului de referinta (®m = 3,5 um).

In figura 32(a) am reprezentat dependenta permeabilitatii relative maxime de temperatura
de tratament termic pentru cateva probe ultrasubtiri si pentru microfirul de referinta (®, =
3,5 um). Permeabilitatea magnetica a microfirului de referinta prezinta un maxim in cazul
tratamentului efectuat la 550°C, in acord cu aparitia proprietatilor optime de material
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magnetic moale dupa acest tratament. Evident, permeabilitatea firelor ultrasubtiri nu
atinge valoarea maxima la acest tratament, ci abia dupa tratamentul efectuat la 600°C.
Acest fapt este in acord cu cele aratate mai sus, intrucat, in cazul firelor foarte subtiri este
nevoie de temperaturi mai ridicate pentru a reduce tensiunile mecanice interne generate
de invelisul de sticla. Am confirmat manifestarea proprietatilor magnetice optime ale fazei
nanocristaline in esantioanele investigate si prin masuratori ale campului de comutare, a
carui dependenta de temperatura de tratament este prezentata in figura 32(b). Valori
minime ale campului de comutare se obtin dupa tratamentul la 600°C pentru firele
submicronice si nanofire, comparativ cu cazul microfirului de referinta la care valoarea
minima a campului de comutare se obtine dupa tratamentul termic efectuat la 550°C.

In ceea ce priveste efectul modificarilor structurale induse de tratamentele termice asupra
vitezei de deplasare a peretilor de domenii, ne asteptam ca formarea fazei nanocristaline,
insotita de optimizarea proprietatilor de material magnetic moale, sa conduca la o crestere
a vitezei comparativ cu cazul firelor amorfe, netratate.
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Fig. 33. (a) Dependenta vitezei peretelui de domenii de cAmpul magnetic aplicat in cazul unui fir submicronic
FINEMET cu @, = 320 nm, cu temperatura de tratament termic ca parametru; (b) Dependenta vitezei peretelui
de domenii de temperatura de tratament termic in cazul unor fire submicronice si nanofire FINEMET acoperite
cu sticla si in cazul microfirului de referinta (®, = 3,5 um).

in figura 33(a) am reprezentat rezultatele masuratorilor vitezei peretilor de domenii, v, in
functie de campul magnetic aplicat, H, in cazul unui fir ultrasubtire cu ®, = 320 nm, atat
dupa tratamentele termice efectuate la diferite temperaturi, cat si pentru esantionul
netratat. Observam faptul ca valoarea vitezei depaseste 2000 m/s dupa tratamentul termic
efectuat la 550°C, ca rezultat al inceperii formarii fazei nanocristaline. Viteza creste cu
campul aplicat, atingand aproape 2500 m/s pentru 19 kA/m. Aceste viteze sunt cele mai
mari masurate in nanofire si fire submicronice cilindrice, depasind semnificativ valorile
maxime masurate in cazul esantioanelor amorfe. Viteza scade ulterior cu cresterea
temperaturii de tratament. In figura 33(b) am reprezentat dependenta vitezei peretilor de
domenii de temperatura de tratament termic pentru cateva esantioane sub forma de
nanofire si fire submicronice si pentru microfirul de referinta. Observam faptul ca vitezele
maxime obtinute in cazul firelor ultrasubtiri corespund temperaturii de tratament de 550°C
si nu celei de 600°C la care s-au obtinut cele mai bune proprietati de material magnetic
moale. Aceasta se intampla din cauza campurilor de demagnetizare generate de grauntii
necuplati, cAmpuri care practic se anuleaza intre ele in cazul probelor tratate la 550°C. In
cazul probelor tratate la 600°C, grauntii devin cuplati, iar campul de demagnetizare global
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(creat de intreaga faza cristalind) impiedica propagarea peretelui de domenii, ceea ce
conduce la o scadere semnificativa a vitezei peretilor de domenii. Cresterea ulterioara a
temperaturii de tratament la 650°C are ca rezultat o crestere in dimensiune a grauntilor,
ceea ce afecteaza si mai puternic viteza peretilor de domenii.

Astfel, dependenta vitezei peretilor de domenii magnetice de temperatura de tratament
termic reflecta cu o mai mare acuratete modificarile ce au loc la nivel microstructural in
nanofirele si firele submicronice cu compozitia FINEMET, comparativ cu rezultatele
masuratorilor magnetice conventionale, respectiv dependenta permeabilitatii magnetice
si a campului de comutare de temperatura de tratament. Masuratorile de viteza de pereti
de domenii indica cu fidelitate cresterea numarului grauntilor nanocristalini dupa
tratamentul efectuat la 600°C fata de cel efectuat la 550°C. Chiar daca nano-grauntii au
dimensiuni similare in urma tratamentelor efectuate la 550°C si la 600°C, cresterea
numarului acestora dupa tratamentul la 600°C determina modificarea mecanismului de
magnetizare, in sensul ca fenomenul de nucleere a unui numar mare de domenii
magnetice neregulate este in competitie cu procesul de propagare a peretilor de domenii
magnetice (acesta fiind mecanismul de magnetizare care predomina dupa tratamentul la
550°C).

Astfel, activitatea 3.2. a fost realizata in proportie de 100%, fiind important faptul ca am
obtinut viteze foarte mari in nanofirele de FINEMET, insa valoarea mare a campului de
propagare comparativ cu nanofirele amorfe de (CoogsFeo,06)72,55i125B1s nu este de natura
sa diminueze pierderile prin histerezis. Un aspect nou pe care |-am evidentiat este faptul
ca microstructura corespunzatoare vitezelor maxime nu este aceeasi cu cea care asigura
obtinerea proprietatilor optime de material magnetic moale in aceste materiale, acestea
fiind atinse abia in urma tratamentului la 600°C, ca rezultat al cresterii numarului de graunti
nanometrici.

In cadrul celei de-a treia activitati din ultima etap a proiectului, ne-am propus realizarea
unor tratamente termice de relaxare structurala in cazul nanofirelor si a firelor
submicronice amorfe cu compozitile Fez;sSizsBis si respectiv (CooeaFeo,06)72,5i12,5B1s.
Scopul acestor tratamente efectuate la temperaturi relativ joase, pentru a evita
transformarile structurale — am dorit mentinerea starii amorfe, urmarind doar relaxarile
structurale si ale tensiunilor mecanice intrinseci intr-o oarecare masura — a fost de a
observa efectul lor asupra vitezei peretilor de domenii magnetice, v, si evident a mobilitatii,
S, conform relatiei (3) - S = dv/0H.

Astfel, am selectat esantioane din cele doua compozitii reprezentative pe care ulterior am
efectuat tratamente termice in vid, timp de 60 minute, utilizand acelasi cuptor in care am
tratat termic probele de FINEMET. Selectia dimensiunilor esantioanelor am realizat-o
astfel incat sa putem urmari efectul tratamentelor de relaxare structurala atat in cazul unor
diametre mai mici de 350 nm (tinand cont de maximul corespunzator observat in figura
22), cat si in cazul unor diametre mai apropiate de limita maxima a intervalului (~800 nm).
Am stabilit apoi temperaturile de tratament termic, astfel incat: (i) acestea sa fie
semnificativ diferite intre ele, dar sa rezulte in declansarea unor procese de relaxare
structurala si (i) sa evitam orice risc de a induce transformari structurale, respectiv de
aparitie a unor graunti cristalini in structura amorfa. Temperaturile de tratament termic
stabilite au fost 200°C si respectiv 350°C, tinand cont si de durata tratamentului (1 h).

In tabelul | de mai jos sunt prezentate caracteristicile dimensionale si compozitiile
esantioanelor selectate pentru tratamentele termice de relaxare structurala.
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Tabelul |. Caracteristicile dimensionale si compozitile esantioanelor
selectate pentru realizarea tratamentelor termice de relaxare structurala.

| Nr. crt. Compozitie Diametru metal Grosime sticla |
1 (Coo,94F€0,06)72,5S112,5B15 310 nm 8,8 um
2 (COo,94Feo,05)72,5Si12,5815 770 nm 12,0 um
3 Fe77,5Si7ysB15 340 nm 11 ,6 um
4 Fe77,5Si7,5B15 850 nm 14,0 um

Dupa finalizarea tratamentelor termice de relaxare, am efectuat masuratori specifice
pentru determinarea dependentelor v(H) in cazul celor patru esantioane tratate termic la
200°C si respectiv 350°C si pentru a le compara cu aceleasi curbe masurate pe probele
netratate.
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Fig. 34. (a) Dependenta vitezei peretelui de domenii de cAmpul magnetic aplicat in cazul unui fir submicronic
(Coo,94F€0,06)72,55112,5B15 avand @, = 310 nm, cu temperatura de tratament termic ca parametru; (b) Dependenta
vitezei peretelui de domenii de campul magnetic aplicat, cu temperatura de tratament termic ca parametru,
pentru un fir submicronic (Cog esFeo 06)72,5Si12,5B15 avand @, = 770 nm.

In figurile 34(a), 34(b), 35(a) si 35(b) am sintetizat rezultatele m&suratorilor efectuate.
Practic, pentru fiecare din cele patru esantioane din tabelul | avem cate 3 curbe v(H): (1)
curba pentru proba netratata, (2) curba pentru proba tratata termic la 200°C, si (3) curba
pentru proba tratata termic la 350°C.

Din figura 34(a) se observa faptul ca, in cazul esantionului nr. 1, respectiv cel mai subtire
nanofir cu compozitia (C0oe4F€0,06)72,55i125B15 (310 nm), tratamentul termic la 200°C este
extrem de eficient, crescand atat valorile vitezelor de deplasare ale peretilor de domenii
magnetice, cat si mobilitatea acestora (panta curbei v(H) creste). in schimb, tratamentul
termic efectuat la temperatura mai elevata (350°C), deterioreaza in mod semnificativ atat
valorile vitezelor, cat si mobilitatea acestora, ambii parametri avand valori sub cele
determinate in cazul esantionului netratat. Situatia este diferita in cazul esantionului cu
diametru mai mare (770 nm), dupd cum se observa din figura 34(b). in acest caz, ambele
tratamente au ca rezultat deteriorarea atat a vitezei de deplasare, cat si a mobilitatii
peretilor de domenii magnetice. Aceasta diferenta intre cele doua esantioane avand
aceeasi compozitie, dar diametre diferite, apare ca o consecinta a nivelului tensiunilor
mecanice interne reziduale in cele doua cazuri. Astfel, esantionul cu diametrul mai mic
(310 nm) este mult mai tensionat in urma procesului de racire rapida din topitura decéat cel
cu diametrul mai mare (770 nm). In plus, si efectul invelisului de sticla este mult mai
puternic in primul caz (raportul grosime sticla/raza metal este 56,8 pentru esantionul nr. 1
si 31,2 pentru esantionul nr. 2), ceea ce rezulta in tensiuni mecanice suplimentare. Asadar,
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tratamentul termic de relaxare va fi mult mai eficient in cazul esantionului mai tensionat
(nr. 1). Aceasta este si explicatia pentru valorile mult mai mari ale vitezei de deplasare in
cazul esantionului nr. 2. Asadar, chiar si in cazul esantioanelor cu magnetostrictiune
redusa, cum sunt cele cu compozitia (Coo,gsFeo,06)72,5Si12,5B15, tensiunile mecanice induse
in timpul procesului de preparare sunt suficient de mari pentru a produce efecte
masurabile, in special in cazul esantioanelor cu diametre mici. Ceea ce este mai important
nsa, este faptul ca avem la indemana un parametru suplimentare prin care putem controla
intr-un mod precis valoarea vitezei peretilor de domenii in functie de aplicatia concreta
avuta in vedere. Controlul putem sa-l exercitam prin intermediul dimensiunilor (diametru,
grosime sticla), dar si prin intermediul tratamentelor termice de relaxare structurala.
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Fig. 35. (a) Dependenta vitezei peretelui de domenii de cAmpul magnetic aplicat in cazul unui fir submicronic
Fe775Si7sB1s avand @, = 340 nm, cu temperatura de tratament termic ca parametru; (b) Dependenta vitezei
peretelui de domenii de campul magnetic aplicat, cu temperatura de tratament termic ca parametru, pentru
un fir submicronic Fe7; sSi;sB1s avand @, = 850 nm.

In cazul esantioanelor cu compozitia Fer75SizsB1s — figurile 35(a) si 35(b) — situatia este
diferita, in sensul ca am observat o crestere a vitezei de deplasare a peretilor de domenii
magnetice in urma tratamentelor de relaxare atat pentru esantionul cu diametru mai mic
(esantionul nr. 3, cu diametrul de 340 nm), cat si pentru cel cu diametru mai mare
(esantionul nr. 4, avand diametrul de 850 nm). Acest lucru se datoreaza faptului ca, in
cazul compozitiei Fez7sSizsB1s, cuplajul magnetoelastic este mult mai puternic din cauza
constantei de magnetostrictiune cu doua ordine de marime mai mari. Din acest motiv,
chiar si in cazul esantionului cu diametrul mai mare (nr. 4, 850 nm), efectul tensiunilor
mecanice intrinseci este mult mai puternic decat in cazul esantionului cu diametru mai
mare avand compozitia (CooesFeo06)7255i125B15 (nr. 2). Asadar, pentru compozitia
Fe;7sSiz sB1s, tratamentele termice de relaxare sunt eficiente indiferent de diametru, ceea
ce este radical diferit de situatia din cazul compozitiei (CoogsF€o 06)725Si125B1s. Pentru
esantioanele de Fes;sSizsB1s, diferenta apare la valorile mobilitatii peretilor. Analizand
datele prezentate in figurile 35(a) si 35(b), observam ca efectul tratamentelor de relaxare
asupra mobilitati este mai puternic la esantionul cu diametrul mai mare, panta
dependentelor v(H) crescand mai pronuntat in acest caz.

Astfel, activitatea 3.3 a fost realizata in proportie de 100%, ceea ce practic echivaleaza
cu atingerea obiectivului specific (iii) al proiectului. Cel mai important rezultat al acestei
activitati 1l constituie faptul ca am pus la punct un complex de trei factori principali —
dimensiuni, tratamente termice de relaxare si compozitie — prin intermediul carora putem
optimiza proprietatile de interes ale nanofirelor si firelor magnetice cu simetrie cilindrica,
preparate prin metoda racirii rapide din topitura.
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Cea de-a patra activitate a etapei curente este strans legata de activitatile 3.2 si 3.3, in
sensul metodei de optimizare a proprietatilor magnetice si, prin intermediul acestora, a
caracteristicilor dinamice a peretilor de domenii din nanofirele si firele submicronice
amorfe si nanocristaline cu simetrie cilindrica. Astfel, metoda cea mai facila de optimizare
a proprietatilor magnetice o reprezinta tratamentele termice. In cazul nanofirelor si firelor
submicronice nanocristaline am aratat in cadrul lucrarilor efectuate la activitatea 3.2 faptul
ca vitezele cele mai mari ale peretilor de 180° se obtin dupa tratamentul termic efectuat
timp de 1 h la 550°C, tratament care nu corespunde cu cel la care se obtin cele mai mici
valori ale campului de comutare si cele mai mari valori ale permeabilitatii magnetice, care
este cel efectuat la 600°C. Explicatia, dupa cum am vazut, este data de modul in care
este compensatda magnetostrictiunea matricei amorfe reziduale de catre
magnetostrictiunea fazei formate din grauntii nanocristalini. Dupa tratamentul la 600°C,
viteza peretilor in esantioanele FINEMET se reduce in mod semnificativ, insa este inca
relativ mare, fiind comparabila cu vitezele obtinute in mod obisnuit in nanofirele si firele
submicronice amorfe netratate. Exista insa doua aspecte de care trebuie sa tinem cont in
cazul probelor de FINEMET:

- faptul ca avem campuri de propagare mari, de ordinul kA/m, similar cazului probelor
amorfe de Fe77y5Si7,5B15; $I

- faptul ca mobilitatea peretilor este redusa, de ordinul 0,03 m?/A s, din nou asemanator
cazului Fez7 sSiz sB1s — acest lucru este vizibil si din panta redusa a dependentelor v(H)
in cazul FINEMET, chiar pentru viteze de peste 2000 m/s — v. figura 33(a).

Prin urmare, in cazul FINEMET, optimizarile prin tratamente termice nu pot reduce valorile
campului de propagare, si nici nu pot contribui la cresterea semnificativa a mobilitatii
peretilor de domenii. Acest lucru se datoreaza in principal faptului ca precursorii amorfi ai
esantioanelor nanocristaline provin de fapt din aliajul Fe;7sSi;sB1s cu aditile de Cu(1) si
NDb(3), ceea ce face ca, dupa tratamentul la 550°C, cand raspunsul firului este inca dictat
in cea mai mare masura de magnetostrictiunea pozitiva necompensata in intregime a
matricei amorfe reziduale, sa avem de fapt o propagare a peretelui de 180° intr-un miez
cu magnetizare axiala a carui anizotropie magnetica este inca de origine magnetoelastica.
Anterior am aratat insa faptul ca formarea miezului magnetizat axial prin minimizarea
termenului magnetoelastic inseamna intotdeauna valori mari ale campului de propagare.
Vitezele mai mari sunt determinate de valoarea absoluta mult mai mica a constantei de
magnetostrictiune, Tnsa mobilitatea redusa nu poate fi imbunatatita. Dovada pentru
aceasta afirmatie este data de faptul ca panta curbei v(H) dupa tratamentul la 600°C,
cand magnetostrictiunea celor doua faze este compensata, raméane practic similara cu
panta curbei v(H) dupa tratamentul la 550°C.

In cazul firelor submicronice si a nanofirelor amorfe, optimizarea o putem realiza utilizand
intregul complex de factori care influenteaza viteza de propagare si mobilitatea peretilor
de domenii magnetice, respectiv tratamentele de relaxare termica, dar si dimensiunile si
compozitia. Pe baza analizei rezultatelor prezentate in figurile 34(a), 34(b), 35(a) si 35)b),
putem aprecia ca, in cazul esantioanelor de Fes;sSizsB1s, tratamentele de optimizare au
un efect relativ limitat in cazul esantioanelor cu diametre mai mari (v. esantionul nr. 4). Un
efect mai important au in cazul esantioanelor cu diametre mai mici, in cazul carora viteza
creste semnificativ, insa ramane handicapul creat de necesitatea unui camp de propagare
foarte mare — peste 5 kKA/m.

In cazul esantioanelor cu compozitia (Coo.eaF€o.06)725Si125B1s, care prezintd avantajul celor
mai ridicate valori ale mobilitatii peretilor de domenii magnetice, am vazut in urma
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rezultatelor obtinute la activitatea precedenta, faptul ca tratamentele termice de relaxare
sunt eficiente in cazul diametrelor mici, caz in care avem cresteri importante atat ale
vitezei, cat si ale mobilitatii peretilor de domenii. Cel mai mare avantaj al acestor
esantioane este insa campul de propagare mult mai mic pe care il necesita, acesta fiind
in jur de 1 kA/m, sau chiar mai mic decéat aceasta valoare. Pentru esantioanele cu diametre
mai mari, vitezele peretilor de domenii sunt mult mai mari, ajungand sa treaca chiar si
peste 4500 m/s. Chiar daca in urma tratamentelor de relaxare viteza scade, aceasta este
fnca mult peste valoarea obtinuta in cazul esantioanelor cu diametre mici, dupa cum se
observa din figurile 34(a) si 34(b).

Prin urmare, esantioanele care se preteaza cel mai bine optimizarii sunt cele cu compozitia
(CooesFen06)72,5Si12,5B1s, In care putem obtine valori ridicate ale vitezei peretilor de domenii
inclusiv la diametre mici (peste 2000 m/s), in conditiile unor valori reduse ale campului de
propagare (< 1 kA/m) si ale unei mobilitati semnificative. Optimizarea prin cresterea
diametrului la firele cu aceasta compozitie conduce la dublarea vitezei peretilor (peste
4000 m/s), aceasta putand fi controlatd cu precizie in intervalul 2500 — 3000 m/s prin
tratamente termice specifice.

Am pus la punct astfel o metodologie de optimizare a caracteristicilor dinamice ale
peretilor de domenii magnetice in nanofire si fire submicronice cu simetrie cilindrica pe
baza a patru elemente care actioneaza asupra proprietatilor magnetice ale acestora:

L] CompOZitia: (C00,94F60,oe)72_58i12,5B15 VS. F977,5Si7,5B15 vs. FINEMET;

e structura: amorf vs. nanocristalin;

e dimensiuni: diametru nanofir metalic, grosime sticla, raportul acestora;
e tratamente termice specifice de relaxare.

Esantioanele cu cea mai mare viteza a peretilor de domenii sunt cele cu compozitia
(Coo.04Fe0,06)725Si125B1s5, In stare amorfa, avand diametre mai mari (spre limita din dreapta
a intervalului de dimensiuni ale materialelor investigate in cadrul acestui proiect). n cazul
in care aplicatia specifica avuta in vedere necesita nanofire mai subtiri, avem posibilitatea
tratarii termice la temperaturi relativ joase a esantioanelor, ceea ce va determina o crestere
a vitezei si mobilitatii peretilor de domenii magnetice, in conditiile mentinerii unui camp de
propagare relativ scazut.

Asadar, activitatea 3.4 a fost realizata in proportie de 100%, aceasta constituind un pas
necesar in atingerea obiectivului specific (iv) al proiectului.

In cadrul ultimei activitdti a proiectului, am demonstrat practic deplasarea peretelui de
180° printr-un nano-canal optimizat, astfel incat sa intrunim urmatoarele 3 conditii:

#1. viteza superioara (peste 1500 m/s);
#2. mobilitate superioara (m?/A s); si
#3. pierderi minime (camp de propagare cat mai mic posibil: < 1 kA/m).

Pe baza rezultatelor obtinute la activitatile precedente din cadrul acestei ultime etape,
nano-canalul optimizat I-am realizat dintr-un esantion sub forma de fir submicronic amorf
avand compozitia (CooesFeo06)725Si125B1s, ale carui proprietati nu au necesitat
imbunatatirea prin tratamente termice. Caracteristicile dinamice ale peretelui de 180° sunt
prezentate in figura 34(b), de unde observam faptul ca viteza maxima obtinuta este mult
superioara valorii stabilite prin conditia #1 de mai sus, respectiv peste 4500 m/s
comparativ cu 1500 m/s.
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Fig. 36. Cicluri de histerezis axiale ale unui fir submicronic (CoggsFeo,06)72,5Si125B15 avand @, = 770 nm, cu
temperatura de tratament termic ca parametru.

in figurile 36 si 37 am ilustrat rezultatele obtinute prin masuratori magnetice asupra firului
submicronic optimizat, care practic constituie nano-canalul prin care se deplaseaza
peretele de 180° la viteza record de peste 4500 m/s: in figura 36 sunt reprezentate
ciclurile de histerezis ale esantionului in stare netratata si dupa tratamentele la 200°C si
respectiv 350°C, in timp ce in figura 37 avem dependenta coercitivitati de valoarea
maxima a campului magnetic aplicat axial, in aceleasi conditii (netratat, 200°C si 350°C).
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Fig. 37. Dependenta coercitivitatii de valoarea maxima a cGmpului magnetic aplicat axial, cu temperatura de
tratament termic ca parametru, in cazul unui fir submicronic (CogesF€o,06)72,5Si12,5B15 cu @, = 770 nm.

In ceea ce priveste conditia #2, mobilitatea maxima a nano-canalului optimizat se obtine
pe zona de cAmpuri joase (sub 500 m/s), aceasta fiind de aproximativ 5 m?/A s, una dintre
cele mairidicate valori obtinute in astfel de materiale. Evident, in privinta conditiei #3, firele
submicronice cu compozitia (CoogsFeo06)72,5Si12,5B15 nu au concurent, firul care constituie
nano-canalul optimizat necesitand campuri de propagare mult mai mici decat valoarea
impusa de 1 kA/m — peretii de domenii se propaga incepand de la valori ale campului
magnetic de propagare mai mici de 250 A/m, adica mai mici de 25% din valoarea stabilita,
ceea ce se traduce practic in pierderi minime — exact scopul final declarat al proiectului.
Astfel, activitatea 3.5 a fost realizata in proportie de 100%, obtinAndu-se nano-canalul
optimizat prin care se propaga un perete de domenii de 180° cu viteze record, mobilitate
superioara si pierderi minime (campul de propagare poate fi chiar mai mic de 200 A/m,
conform rezultatelor din figura 36). Cu aceasta, am atins si obiectivul specific (iv) al
proiectului.
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Prin urmare, apreciem faptul ca lucrarile la proiect au fost realizate si finalizate conform
planificarii, fiind atinse toate cele 4 obiective specifice propuse initial.

. Concluzii. Diseminarea rezultatelor

Lucrarile la proiect au fost finalizate la timp, in conformitate cu ultima versiune a planului
de realizare, gradul de atingere a celor 4 obiective specifice propuse initial fiind de 100%.

In ceea ce priveste diseminarea rezultatelor, acestea sunt cuprinse in patru articole
publicate si un articol aflat in curs de evaluare (din totalul de cinci articole stabilite initial
in propunerea de proiect), precum si intr-un capitol de carte prevazut sa apara in luna
aprilie 2020 la prestigioasa editura Elsevier. Articolele publicate deja sunt:

1. S. Corodeanu, H. Chiriac, A. Damian, N. Lupu si T.-A. Ovéri, ,Field and current
controlled domain wall propagation in twisted glass-coated magnetic microwires”,
Scientific Reports 9 (2019) 5868. Articolul, fiind Open Source, este disponibil la adresa:
https://www.nature.com/articles/s41598-019-42352-1.pdf.

2. C. Hlenschi, S. Corodeanu, N. Lupu si H. Chiriac, ,Flexible force sensors based on
permeability change in ultra-soft amorphous wires”, IEEE Sensors Journal 19 (2019)
6644.

3. C. Rotarescu, H. Chiriac, N. Lupu si T.-A. Ovéri, ~Angular dependence of the
magnetization process in low and highly magnetostrictive amorphous glass-coated
nanowires prepared by rapid quenching and drawing”, Journal of Magnetism and
Magnetic Materials 487 (2019) 165299.

4. C. Rotarescu, H. Chiriac, N. Lupu si T.-A. Ovéri, -Micromagnetic analysis of
magnetization reversal in Fes7sSizsBis amorphous glass-coated nanowires”, AIP
Advances 9 (2019) 105316.

Articolul aflat in curs de evaluare este:

5. V. Rodionova, A. Zhukov, D. Atkinson, M. Vazquez, N. Lupu, L. Panina, R. Varga, Y.
Honkura, ,Magnetic wires, microwires, submicron wires and nanowires: Production,
properties, applications”, Journal of Magnetism and Magnetic Materials (2019) — trimis
Decembrie 2019.

Acesta este un articol de review asupra tuturor tipurilor de fire magnetice, in care partea
de fire submicronice si nanofire cu simetrie cilindrica a fost redactata de CS | Dr. Nicoleta
Lupu, membru in echipa de cercetare a acestui proiect, fiind inclus acknowledgement-ul
necesar.

Capitolul de carte mentionat mai sus se intituleaza ,Recent trends in magnetic nanowires
and submicron wires prepared by the quenching and drawing technique” — autorii fiind T.-
A. Ovari, N. Lupu si H. Chiriac. Acest capitol va fi cel cu numérul 7 in cartea cu titlul
“Magnetic Nano- and Microwires: Design, Synthesis, Properties and Applications” — 2™
Edition, planificata sa apara pe 1 aprilie 2020 (https://www.elsevier.com/books/magnetic-
nano-and-microwires/vazquez/978-0-08-102832-2).

De asemenea, rezultatele au fost diseminate pe larg prin prezentari la cele mai importante
manifestari stiintifice din domeniul magnetismului si materialelor magnetice, cum ar fi:
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-Phenomenology of magnetic nucleation in rapidly solidified cylindrical amorphous
nanowires” — T.-A. Ovari, C. Rotarescu, N. Lupu, H. Chiriac - lucrarea AR-01 la 62nd
Annual Conference on Magnetism and Magnetic Materials - MMM 2017, Pittsburgh,
S.U.A., 6 - 10 noiembrie 2017;

»Domain wall configurations in amorphous ferromagnetic nanowires with cylindrical
symmetry” — C. Rotarescu, H. Chiriac, N. Lupu, T.-A. Ovéri - lucrarea CQ-09 la
Intermag 2018 - IEEE International Magnetics Conference, Singapore, 23 — 27 aprilie
2018 - https://ieeexplore.ieee.org/document/8508566;

»Elongated nano-conduits for the fast motion of vortex domain walls” - C. Rotarescu,
H. Chiriac, N. Lupu, T.-A. Ovéri — lucrarea P-B.122 la 9th Joint European Magnetic
Symposia JEMS 2018, Mainz, Germania, 3 — 7 septembrie 2018;

s-Phenomenological modeling of the large Barkhausen effect in rapidly solidified
amorphous nanowires” — T.-A. Ovari, C. Rotarescu, C. Hlenschi, H. Chiriac, N. Lupu -
lucrarea PW-11 la 12th European Magnetic Sensors and Actuators Conference EMSA
2018, Atena, Grecia, 1 — 4 iulie 2018;

,Correlation between the structural and magnetic characteristics of
FerssCuiNbsSiissBs glass-coated nanowires” — T.-A. Ovari, G. Ababei, S. Corodeanu,
H. Chiriac, N. Lupu - lucrarea EP-09 la 2019 Joint MMM-Intermag Conference,
Washington, DC, S.U.A., 14 — 18 ianuarie 2019;

»Structural and magnetic characteristics of Fez;sCuiNbsSiizsBs  glass-coated
nanowires” — T.-A. Ovari, G. Ababei, S. Corodeanu, H. Chiriac, N. Lupu - lucrarea P2-
35 la 17th Czech and Slovak Conference on Magnetism CSMAG’19, Kosice, Slovacia,
3 = 7 iunie 2019;

~Analytical model of magnetization switching in amorphous glass-coated nanowires
and submicron wires” - T.-A. Ovéri, C. Rotarescu, H. Chiriac, N. Lupu - lucrarea P267
la 10th Joint European Magnetic Symposia JEMS 2019, Uppsala, Suedia, 26 — 30
august 2019;

,Amorphous and nanocrystalline soft magnetic nanowires” - T.-A. Ovari, C.
Rotarescu, S. Corodeanu, H. Chiriac, N. Lupu — lucrarea P072 la 24th Soft Magnetic
Materials Conference SMM24 — Poznan, Polonia, 4 — 7 septembrie 2019.

Activitatile efectuate in cadrul proiectului au avut de asemenea rezultate importante in
formarea celor doi cercetatori tineri din echipa proiectului, domnul dr. Cristian Rotarescu
— cercetator postdoctoral si domnul Costica Hlenschi — doctorand. Domnul Rotarescu
este autor principal la doua dintre lucrarile publicate deja, iar domnul Hlenschi la randul
sau este autor principal la una dintre lucrarile deja publicate.

Director proiect,

CS I Dr. T.-A. Ovari
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