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1. Obiectivele proiectului

Obiectivul principal al acestui proiect il constituie realizarea unui model
complet pentru descrierea comportarii magnetice a firelor submicronice si a
nanofirelor amorfe acoperite cu sticla obtinute prin racire rapida din topitura. Acest
obiectiv principal are in vedere doua directii majore:

(i) modelarea analitica a structurilor lor de domenii magnetice si a distributiilor de
anizotropie magnetica; si

(if) simularea numerica a ciclurilor de histerezis magnetic din firele submicronice si
nanofirele amorfe obtinute prin racire rapida.

Obiectivul asociat il constituie verificarea experimentala a modelelor realizate.

2. Rezumatul activitatilor din prima etapa a proiectului (septembrie —

decembrie 2013)

in prima etapad a proiectului (septembrie — decembrie 2013), am finalizat
lucrarile la prima activitate prevazuta, cu titlul ,Calculul distributiei radiale a
componentelor tensorului tensiunilor interne induse in timpul prepararii firelor
submicronice si a nanofirelor prin racire rapida avand diferite dimensiuni (miezul
metalic intre 50 si 950 nm si grosimea sticlei intre 1 si 20 micrometri”. Aceasta
activitate a reprezentat un prim pas catre atingerea primului_obiectiv_specific
asumat, si anume calculul analitic al termenilor magnetostatic si magnetoelastic
pentru esantioane cu diferite compozitii si dimensiuni.

Am calculat distributiile tensiunilor interne pentru fire magnetice amorfe
preparate prin racire rapida din topitura, avand diametre nanometrice Si
submicronice cuprinse in intervalul 50 — 950 nm. Pentru aceasta, am asimilat in
primul rand procesul de preparare a esantioanelor prin metoda racirii rapide in
capilar de sticla (“glass-coated melt spinning”) cu doua fenomene distincte in care
se induc tensiuni mecanice intrinseci in fire: (i) solidificarea ultrarapida a firului
metalic propriu-zis de la temperatura de supraincalzire a aliajului topit pana la
temperatura de tranzitie vitroasa, si (ii) racirea ulterioara a ansamblului metal-sticla
de la temperatura de tranzitie vitroasa la temperatura camerei. Am descris
matematic cele doua fenomene distincte si am calculat separat tensiunile mecanice
intrinseci induse, iar la final am obtinut distributiile tensiunilor mecanice totale
induse in timpul prepararii microfirelor. Calculele le-am realizat in coordonate
cilindrice, data fiind simetria problemei, iar tensiunile calculate au fost
componentele diagonale ale tensorului tensiunilor mecanice de natura elastica,
respectiv componenta radiald, cea axiala si cea circumferentiald (azimutala). Am
descris pe larg intregul formalism in Raportul stiintific privind implementarea
proiectului in perioada septembrie — decembrie 2013, care se afla incarcat pe
platforma uefiscdi-direct.ro.



Cu ajutorul acestei metode puse la punct in cadrul primei etape a proiectului,
am reusit sa calculam distributia radiala a tensiunilor interne induse in timpul
prepararii nanofirelor si firelor submicronice avand diametre ale firelor metalice
propriu-zise cuprinse intre 50 si 950 nm si grosimi ale invelisului de sticla cuprinse
intre 1 si 20 um, acoperind practic intreaga gama de dimensiuni posibile pentru
materialele investigate.

Punctam in continuare cateva din rezultatele cele mai importante obtinute in
etapa anterioara (2013). In figura 1 am reprezentat distributile radiale ale
tensiunilor interne pentru doua cazuri corespunzatoare celor doua capete ale
intervalului de dimensiuni posibile pentru diametrul firului metalic propriu-zis: un
nanofir cu diametrul de 130 nm (raza R,, = 65 nm) si respectiv un fir submicronic
cu diametrul de 940 nm (R,, = 470 nm). In ambele cazuri am luat in calcul o
grosime tipica a invelisului de sticla de 15 um.
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Fig. 1. Distributii radiale ale componentelor diagonale ale tensorului tensiunilor interne, 7,
(radiala), t4¢ (circumferentiald) si t,, (axiala), calculate pentru: (1) un nanofir cu R,,= 65
nm si t;= 15 um; si (2) un fir submicronic cu R,,= 470 nm si t;= 15 um. Grafic inserat:
dependenta valorii maxime a tensiunii axiale de intindere t2.%* de raza nanofiruluiffirului
submicronic r pentru un invelis de sticla cu grosimea t,; de 15 um.

Aspectul general al distributiilor radiale a componentelor tensorului tensiunilor
elastice este similar in cele doua cazuri extreme. Mai mult, componenta axiala t,,
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predomina in ambele cazuri. Din rezultatele calculate am observat faptul ca
tensiunile axiale predomina pe 80 pana la 95% din valoarea razei R,,, ceea ce,
avand in vedere caracterul lor tensorial, le confera un rol preponderent si
reprezentativ in distributia radiala a tensiunilor elastice, avand cel mai mare impact
asupra anizotropiei magnetice a nanofirelor si firelor submicronice amorfe
analizate. Tensiunea axiala are valori mult mai mari in nanofire comparativ cu firele
submicronice. Tn figura 2 am sintetizat rezultatele calculelor efectuate in cadrul
activitatii desfasurate in etapa din 2013, respectiv dependenta valorii maxime a
componentei axiale a tensorului tensiunilor elastice interne, 72%*, de diametrul
firului metalic propriu-zis, ®, cu grosimea invelisului de sticla, t,, ca parametru.
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Fig. 2. Dependenta valorilor maxime ale componentei axiale a tensorului tensiunilor
elastice interne, 7;;%*, de diametrul nanofirelor si firelor submicronice amorfe, @, preparate
prin racire rapida din topitura, cu grosimea invelisului de sticla, t;, ca parametru.

Asadar, dimensiunile nanofirelor si firelor submicronice reprezinta un parametru
esential pentru marimea tensiunilor elastice induse in timpul procesului lor de
preparare. Pentru o grosime a invelisului de sticla cuprinsa intre 5 si 20 um,
influenta acestuia asupra distributiei radiale a tensiunilor interne este practic
neglijabila. Pe de alta parte, atunci cand grosimea sticlei scade sub 5 um, influenta
invelisului asupra distributiei radiale a tensiunilor elastice devine semnificativa, fiind
influentata si de valoarea diametrului nanofirelor/firelor submicronice. Aceste
diferente subliniaza eficienta subtierii sau chiar a indepartarii totale a invelisului de
sticla in ceea ce priveste controlul tensiunilor elastice reziduale din firele
submicronice si nanofirele amorfe obtinute prin procedeul racirii rapide, cu efecte
asupra caracteristicilor lor magnetice.



Pentru a valida si interpreta rezultatele calculelor distributiilor radiale a
componentelor tensorului tensiunilor interne efectuate in cadrul primei etape, am
inclus in figura 2, pe langa datele calculate, si date experimentale asupra
dependentei campului de comutare, H*, de dimensiunile nanofirelor/firelor
submicronice amorfe (curba cu linie intrerupta). Campul de comutare este o
marime reprezentativa determinata experimental, avand in vedere caracterul
bistabil din punct de vedere magnetic al materialelor investigate. Astfel,
bistabilitatea lor magnetica este strans legata de anizotropia magnetica, a carei
natura este in cea mai mare parte de origine magnetoelastica, ceea ce confera un
rol esential tensiunilor interne induse in timpul prepararii lor. Prin urmare, alura
similara a curbelor de dependenta a tensiunilor axiale preponderente de
dimensiunile nanofirelor si firelor submicronice cu dependenta cémpului de
comutare de aceleasi dimensiuni, confirma corelatia dintre H* si t;** si implicit
valideaza rezultatele obtinute prin calcul.

in concluzie, rezultatele obtinute in cadrul primei etape constituie un pas
important in directia intelegerii si controlarii comportarii magnetice a nanofirelor si
firelor submicronice amorfe obtinute prin racire rapida din topitura, constituind
totodata baza pentru activitatile din 2014.

Rezultatele calculelor distributiilor radiale a componentelor tensorului tensiunilor
interne induse in timpul prepararii firelor submicronice si a nanofirelor prin racire
rapida din topitura avand diferite dimensiuni au fost valorificate prin publicarea in
revista Journal of Applied Physics, vol. 115, nr. 17, art. no. 17A329, in mai 2014, a
articolului intitulat “Intrinsic domain wall pinning in rapidly solidified amorphous
nanowires”.

3. Activitatile din cea de-a 2-a etapa a proiectului (anul 2014)

3.1. Obiectivul etapei 2014
Obiectivul etapei 2014 coincide cu primul obiectiv specific al proiectului
(conform propunerii initiale), acesta fiind: ,Calculul analitic al termenilor
magnetoelastic si magnetostatic in fire submicronice (FS) si nanofire (NF) amorfe
obtinute prin récire rapidé din topituré avénd diferite dimensiuni si compozitii”.

Activitatile prevazute a fi realizate pentru atingerea acestui obiectiv sunt: (i)
calculul distributiei radiale a densitatii de energie magnetoelastica pentru
esantioane la care am calculat distributiile de tensiuni mecanice intrinseci in etapa
anterioara, si (ii) calculul energiei magnetoelastice (E,,.) si a celei magnetostatice
(Ems), urmat de comparatia celor doi termeni in cazurile analizate.

Astfel, am ales compozitii diferite, cu scopul de a avea valori ale constantei de
magnetostrictiune diferite In nanofirele (NF) si firele submicronice (FS) studiate. in
cadrul fiecarei game de compozitii am studiat evolutia termenilor magnetoelastic si
magnetostatic pentru intreaga gama de dimensiuni a nanofirelor si firelor
submicronice. Compozitiile alese sunt: (i) Fe775SizsB1s — aliaj magnetostrictiv cu
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constanta de magnetostrictiune L = +25 x 10, si (ii) (Coo,94F€0,06)72,5Si12,5B15 — aliaj
cu magnetostrictiune aproape nuld (A = -1 x 107).

3.2. Calculul termenilor magnetoelastic si magnetostatic in FS si NF magnetostrictive
(A >>0)

Pentru cazul firelor submicronice (FS) si nanofirelor (NF) amorfe
magnetostrictive, am ales compozitia reprezentativa Fer75SizsB1s. Pentru studiul
experimental al comportarii magnetice a esantioanelor, in vederea interpretarii
rezultatelor teoretice, am preparat astfel de FS si NF prin metoda racirii rapide in
capilar de sticla, utilizand echipamentele existente la INCDFT-IFT lasi.

De ce ar fi utila cunoasterea termenilor magnetoelastic (E,,.) Si respectiv a celui
magnetostatic (E,,s) in aceste nanofire si fire submicronice? Dupa cum am
mentionat Tn partea finala a celei de-a 2-a sectiuni a acestui raport (cea referitoare
la anul 2013), aceste fire (FS si NF) prezintd un comportament bistabil din punct
de vedere magnetic, ceea ce inseamna ca ele sunt intr-o stare de magnetizare
uniforma, cu o structurd de tip monodomeniu cu axa de usoard magnetizare in
lungul axei firului, aceasta stare fiind mentinutd in absenta unui cdmp magnetic
aplicat (H = 0). In momentul in care este aplicat un cAmp magnetic axial H, orientat
in sens opus magnetizarii firului (H T{ M), magnetizarea acestuia M va comuta,
magnetizarea firului in starea finala fiind in acelasi sens cu sensul campului
magnetic aplicat (H TT M). Aceasta comutare are loc intr-un singur pas, ca un salt
unic, atunci cand amplitudinea campului magnetic aplicat depaseste o anumita
valoare de prag, numitd in mod uzual ,camp de comutare”, si notata cu H*. Asadar,
atunci cand H > H*, are loc inversarea brusca a magnetizarii firului. Comportarea
magnetica bistabilda este caracterizata prin prezenta unor cicluri de histerezis
rectangulare tipice.

in figura 3 prezentam ciclul de histerezis experimental m&surat pe un esantion
sub forma de FS amorf acoperit cu sticla preparat la INCDFT-IFT lasi. Toate
ciclurile de histerezis ale esantioanelor le-am determinat printr-o metoda inductiva,
dezvoltata special pentru esantioane cu dimensiuni transversale foarte mici, cum
sunt cele studiate in acest proiect, metoda care se bazeaza pe integrarea numerica
a semnalelor.

Rolul cel maiimportant in aparitia comportarii magnetice bistabile il are prezenta
structurii de domenii magnetice de tip monodomeniu, cu axa de anizotropie in
lungul axei firului. Formarea acestei structuri este dictata de minimizarea energiei
libere totale a firului, care in cazul unui esantion feromagnetic este data de:

Etot = Escn + Eqn + Ey + Eps (1)

in care primul termen reprezinta energia interactiunii de schimb, cel de-al doilea
energia de anizotropie magnetica, cel de-al treilea energia de interactiune dintre
magnetizarea esantionului si un camp magnetic aplicat din exterior (numit si
termenul Zeeman), iar ultimul termen este energia magnetostatica. Intrucat
interactiunea de schimb este o interactiune de raza scurta, la nivel global putem sa



o neglijam in prima aproximatie (Es., = 0). Pe de alta parte, fiind in prima faza
interesati de formarea structurii de domenii in absenta unui cdamp magnetic aplicat,
consideram termenul Zeeman ca fiind nul (Ey; = 0). In ceea ce priveste termenul
de anizotropie magnetica, E,,, intrucat avem de-a face cu un material amorf, nu
avem anizotropie magnetocristalina, ceea ce face ca singura anizotropie posibila
sa fie cea de natura magnetoelastica, rezultata din cuplajul dintre tensiunile
mecanice interne induse in timpul prepararii firelor (etapa 2013) si
magnetostrictiunea aliajului metalic considerat. Asadar, E,,, = E,;. Si putem rescrie
relatia (1) ca:

Etot = Eme + Ems (2)

Prin urmare, formarea structurii de domenii magnetice si distributia axelor de
anizotropie magnetica aferente acesteia sunt determinate de termenul
magnetoelastic si de cel magnetostatic. Acesti doi termeni sunt esentiali intrucat
determina proprietatile magnetice si intreaga comportare magnetica a nanofirelor
si firelor submicronice amorfe analizate.
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Fig. 3. Ciclu de histerezis rectangular tipic masurat in cazul unui fir amorf de Fe775Si7sB1s
submicronic acoperit cu sticla, obtinut prin racire rapida din topitura. Dimensiunile firului
submicronic: ® = 500 nm; ¢, = 12 um. Marimea campului de comutare: H* = 2500 A/m.

Ambii termeni pot avea contributii importante in NF si FS amorfe. Termenul
magnetoelastic este in general preponderent in energia libera totala a materialelor
magnetice amorfe magnetostrictive, iar geometria esantioanelor, avand un raport
dintre diametrul ® sau raza R,, silungimea L foarte mic (R,, < L), face ca termenul
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magnetostatic sa devina la fel de important, daca nu mai important decat cel
magnetoelastic. in consecinta, doar o analiza detaliatd a celor doi termeni poate
elucida rolul celor doi termeni, precum si contributia fiecaruia la formarea structurii
de domenii magnetice si la comportarea magnetica generala a firelor
magnetostrictive. Evident ca analiza trebuie reluata in cazul firelor cu
magnetostrictiune mult mai mica (sectiunea urmatoare).

Pentru firele cu magnetostrictiune semnificativa, cum sunt cele cu compozitia
Fe77,5Si75B1s, minimizarea oricaruia din cei doi termeni energetici E,,, Si E,,; ar
conduce la o axa de usoara magnetizare paralela cu axa firului, insa este de
asteptat ca valoarea constantei de anizotropie sa difere puternic in cazul in care
predomina unul sau celalalt dintre cei doi termeni. Acest aspect ar avea consecinte
importante asupra marimii campului de comutare H*.

Calculul termenului magnetoelastic I-am realizat pornind de la distributiile de
tensiuni mecanice interne calculate in etapa din 2013. Pentru orice nanofir amorf
sau fir submicronic amorf considerat am mediat mai intdi componenta
predominanta din distributia tensiunilor interne, respectiv componenta axiala t,,, si
apoi am calculat densitatea medie de energie magnetoelastica (&, = Ejpe/V, V
fiind volumul esantionului):

3
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Fig. 4. Densitatea medie de energie magnetoelastica in functie de grosimea invelisului de
sticla, cu diametrul firelor ca parametru, in cazul firelor submicronice si nanofirelor amorfe
de Fe775Si75B1s obtinute prin racire rapida din topitura.



in figura 4 am reprezentat influenta diametrului nanofirelor si respectiv al firelor
submicronice si a grosimii invelisului de sticla asupra valorii densitatii de energie
magnetoelastica. Observam ca o valorile mici ale grosimii invelisului de sticla au
ca rezultat in general valori relativ mici ale densitatii de energie magnetoelastica.
Insa aceasta regula nu este valabila in cazul nanofirelor foarte subtiri, cum ar fi spre
exemplu un nanofir cu @ = 90 nm, care prezintd un maxim neasteptat in intervalul
de valori mici ale grosimii sticlei. Originea acestui maxim nu este pe deplin
clarificata in prezent, aceasta putand fi atribuitd dependentei neliniare de grosimea
sticlei a celor doua tipuri de tensiuni mecanice induse la fabricarea firelor (tensiuni
datorate solidificarii rapide a metalului pana la temperatura de tranzitie vitroasa, si
tensiuni datorate diferentei coeficientilor de dilatare termica ai metalului si sticlei in
racirea ulterioara, pana la temperatura ambientala, conform detaliilor de calcul
prezentate in raportul din 2013).

Calculul termenului magnetostatic din firele submicronice si nanofirele amorfe
cu compozitia Fe77,5Si7,5B1s obtinute prin racire rapida din topitura I-am realizat in
ipoteza ca esantioanele de acest tip sunt uniform magnetizate in lungul axei proprii,
considerata a fi paralela cu axa z. O astfel de ipoteza este in acord cu comportarea
magneticd bistabild a acestor materiale. in aceste conditii, cAmpul mediu de
demagnetizare pe directia axiala este:

(Hy) = —Z(L+ Ry — \JRE + 12) (4)

unde M, este componenta axiala a magnetizarii esantionului.

Avand in vedere faptul ca lungimea oricarui fir submicronic sau nanofir preparat
prin racire rapida din topitura este mai mare decét raza sa (L > R,;), ecuatia (4)
devine:

(Hy) = —M, -2 (5)
Astfel, densitatea medie de energie magnetostatica, (¢,,;), este:

(5m5>=_%'(Hz>'Mz=%'MSZ'RTm (6)
cu conditia ca esantionul sa fie saturat pe directia axiala (M, = M;). p, reprezinta

permeabilitatea magnetica a vidului (4n x 107 Hm™?).

Am calculat densitatea medie de energie magnetostatica pentru esantioane cu
diferite lungimi si diametre. In figura 5 sunt ilustrate rezultatele acestor calcule.
Valoarea diametrului firelor submicronice si nanofirelor considerate baleiaza
intregul interval considerat, in timp ce lungimea acestora a fost utilizata ca
parametru. Am luat in calcul lungimi ale esantioanelor cuprinse intre doua valori
critice: (i) L,qx = 10 cm — valoarea maxima, corespunzatoare lungimii esantioanelor
utilizate in masuratorile de histerezis; si (i) L,;;, = 1 mm — valoarea minima,
corespunzatoare lungimii minime in care se mai observa experimental aparitia
comportamentului magnetic bistabil in fire magnetice amorfe. Ca o paranteza,
lungimea minima este de asteptat sa fie chiar mai mica in cazul nanofirelor si firelor
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amorfe submicronice, intrucat diametrul lor este mult mai mic decat cel al
microfirelor care inca comuta la lungimi de 1 mm (diametrele acestora fiind cuprinse
intre 1 si 50 pm).
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Fig. 5. Densitatea medie de energie magnetostatica in functie de diametrul firelor, cu
lungimea acestora ca parametru, in cazul firelor submicronice si nanofirelor amorfe de
Fe77,5Si7,sB1s obtinute prin racire rapida din topitura.

Am utilizat scara logaritmica pentru graficul din figura 5, avand in vedere faptul
ca exista diferente considerabile intre valorile densitatii de energie magnetostatica
pentru diferite lungimi ale esantioanelor. Astfel, termenul magnetostatic are o
contributie importanta in cazul nanofirelor scurte si medii (cu lungimile L,,,;, Si Lineq),
valoarea sa fiind influentata in mod semnificativ atat de dimensiunea transversala,
cat si de cea axiala a esantioanelor. Evident ca, spre deosebire de cazul termenului
magnetoelastic, in cazul celui magnetostatic, grosimea invelisului de sticla nu este
relevanta.

Rezultatele pe care le-am obtinut in cadrul acestei activitati, prezentate in
figurile 4 si 5, arata faptul ca termenul magnetoelastic, (¢,,.), este intotdeauna mai
mare decéat cel magnetostatic, (¢,,s), In cazul nanofirelor si firelor submicronice
amorfe magnetostrictive. Acest lucru este valabil chiar si in cazul esantioanelor cu
diametre mai mari ale firului metalic propriu-zis si grosimi mai mici ale invelisului
de sticla, cum ar fi cel cu diametrul de 950 nm si grosimea sticlei de 100 nm, in
care cei doi termeni au cele mai apropiate valori, adica (g,,s) = 484,5 J/m? (pentru
L = L) si respectiv (gp.) = 26 kd/m3. Chiar si in acest caz, termenul
magnetoelastic este cu doua ordine mai mare decat cel magnetostatic. Prin
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urmare, formarea structurii de domenii magnetice este determinatad de minimizarea
termenului_magnetoelastic in cazul nanofirelor si firelor submicronice amorfe
preparate prin racire rapida din topitura din aliaje cu magnetostrictiune ridicata.

Din acelasi motiv, natura anizotropiei magnetice predominante din aceste fire
este tot magnetoelastica. Totusi, avand in vedere valoarea relativ mare a
termenului magnetostatic in fire mai scurte si cu diametre mai mari, este evident
faptul ca efectele acesteia nu pot fi neglijate in totalitate.

in figura 6 am reprezentat dependenta cdmpului de comutare H* determinat
experimental de diametrul esantioanelor ®, pentru nanofire si fire submicronice
amorfe cu aceeasi grosime a invelisului de sticla (t; = 12 um). Valorile
experimentale ale campului de comutare le-am determinat prin masuratori ale
ciclurilor de histerezis rectangulare, de tipul celui ilustrat in figura 3.
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Fig. 6. Campul de comutare in functie de diametrul firelor pentru fire submicronice si
nanofire amorfe de Fe775Si7,sB1s obtinute prin racire rapida din topitura.

Atat marimea campului de comutare, cat si scaderea rapida a valorii acestuia
cu cresterea diametrului firelor sustin concluzia la care am ajuns in urma analizei
termenilor magnetoelastic si magnetostatic, si anume faptul ca anizotropia
magnetica a acestor fire ultrasubtiri este de natura magnetoelastica.

Revenind la afirmatia de mai sus, referitoare la faptul ca termenul magnetostatic
este totusi suficient de important pentru a produce anumite efecte detectabile, am
analizat si regiunea din fire localizata in imediata vecinatate a suprafetei acestora
(este vorba de firul metalic propriu-zis, cel cu compozitia Fer75Si7sB1s5). Aceasta
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regiune prezinta anumite particularitati (v. figura 1), in special datorita faptului ca,
spre deosebire de cea mai mare parte a volumul firelor, in care predomina
tensiunile axiale de intindere (tz,, > 0), in aceasta zona predomina tensiunile
circumferentiale compresive (799 < 0). Astfel, din perspectiva formarii structurii de
domenii magnetice datorita minimizarii termenului magnetoelastic, in cea mai mare
parte a volumului avem anizotropia axiala de natura magnetoelastica orientata in
lungul axei firului, Tnsa in regiunea de suprafata, lucrurile sunt ceva mai complexe.
Minimizarea termenului magnetoelastic ar conduce in imediata vecinatate a
suprafetei firului la o anizotropie orientata perpendicular pe axa firului (datorita
tensiunilor negative — compresive). Evident in aceasta situatie, structura de
domenii nu ar mai fi de tip monodomeniu, ci ar fi o structura multipla, complexa.
Exista insa doua impedimente majore pentru formarea unei astfel de structuri
complexe:

1) Volumul regiunii la care ne referim este extrem de mic, avand o grosime
cuprinsa intre cativa nm pentru cele mai subtiri nanofire si aproximativ
20 nm pentru firele submicronice — ceea ce este mult prea putin pentru a
permite formarea unui nou domeniu cu tot cu peretele interdomenic
corespunzator; si

2) Aparitia unor domenii cu magnetizarea ortogonald la axa firului ar
determina cresterea semnificativd a energiei magnetostatice. in plus,
aparitia unor pereti de domenii ar creste la randul ei aceasta energie.

Prin urmare, termenul magnetostatic este cel care previne o dominatie totala a
termenului magnetoelastic, si este termenul care determina formarea axei de
usoara magnetizare paralela cu axa firului si in regiunea de suprafata. Cu toate
acestea, dat fiind faptul ca aceasta zona este mult prea subtire, influenta ei asupra
valorii cdmpului de comutare H* este neglijabila, valorile acestuia fiind determinate
de termenul magnetoelastic.

in concluzie, analiza termenilor magnetoelastic si magnetostatic in nanofire si
fire submicronice amorfe preparate prin racire rapida din topitura evidentiaza un
tablou complex al formarii structurii magnetice si a distributiei si naturii anizotropiei
magnetice, tablou in care ambii termeni joaca un rol important. Structura de
domenii magnetice de tip monodomeniu cu anizotropie uniaxiala in lungul axei
firului este rezultatul minimizarii termenului magnetoelastic in volumul firelor, in
timp ce in regiunea de suprafatda este rezultatul minimizarii termenului
magnetostatic. Valoarea campului de comutare este determinata de termenul
preponderent, cel magnetoelastic.

Rezultatele calculate ne-au permis interpretarea si intelegerea datelor
experimentale, obtinute prin masuratori ale ciclurilor de histerezis. Studiul efectuat
ne permite intelegerea fenomenelor care stau la baza comportérii magnetice a
firelor submicronice si nanofirelor amorfe cu magnetostrictiune mare, obtinute prin
metoda racirii rapide din topitura.

Rezultatele acestui studiu au fost prezentate la una dintre cele mai prestigioase
conferinte din domeniul magnetismului, INTERMAG Europe - The IEEE
International Magnetics Conference 2014, care a avut loc in perioada 4 — 8 mai
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2014 la Dresda, in Germania, fiind cuprinse intr-un articol acceptat pentru publicare
in revista IEEE Transactions on Magnetics, revista de referinta pentru comunitatea
cercetatorilor si inginerilor care fisi desfasoara activitatea in domeniul
magnetismului si materialelor magnetice. Articolul respectiv este intitulat
“Magnetostatic and magnetoelastic interactions in glass-coated magnetostrictive
nanowires” (DOI: 10.1109/TMAG.2014.2320301).

3.3. Calculul termenilor magnetoelastic si magnetostatic in FS si NF cu
magnetostrictiune aproape nuld (A =~ 0)

Pentru cazul firelor submicronice (FS) si nanofirelor (NF) amorfe cvasi-non-
magnetostrictive am ales compozitia reprezentativa (Coog4Feo,06)72,5Si12,5B15, cu
constanta de magnetostrictiune A = -1 x 107, cu doua ordine de marime mai mica
in valoare absoluta decat magnetostrictiunea aliajului din care au fost preparate FS
si NF studiate in sectiunea precedenta. Pentru determinarea experimentala a
ciclurilor de histerezis ale acestor fire ultrasubtiri, am preparat FS si NF din aceasta
compozitie utilizand echipamentele aflate in dotarea INCDFT-IFT lasi.

0.8

06 |- P

04 |

02

0.0

Magnetizare, u M (T)

—— & =180 nm

. I . 1 ) ! . 1 ) 1 .
-600 -400 -200 0 200 400 600

Camp magnetic aplicat, H (A/m)

Fig. 7. Cicluri de histerezis rectangulare tipice masurate pe doud esantioane amorfe de
(Coo,e4Fe0,06)72,5Si12,5B1s acoperite cu sticla: un nanofir cu diametrul de 180 nm si un fir
submicronic cu diametrul de 900 nm. Grosimea invelisului de sticla este ¢, = 15 um in
ambele cazuri. Campul de comutare are valorile H* = 420 A/m pentru nanofir si respectiv
H* =150 A/m pentru firul submicronic.

in figura 7 prezentam ciclurile de histerezis tipice pentru doud esantioane cu
compozitia (Coo,9aFeo,06)72,5Si12,5B15: un nanofir amorf cu diametrul firului metalic
propriu-zis de 180 nm, si respectiv un fir submicronic amorf cu diametrul firului
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metalic propriu-zis de 900 nm. Ambele esantioane au aceeasi grosime de sticla (t,

= 15 um), pentru a putea fi comparate intre ele. Observam ca si aceste fire cu
magnetostrictiune aproape nula prezinta aceeasi comportare magnetica bistabila
caracterizatd de aparitia ciclurilor de histerezis rectangulare, ca si firele
submicronice si nanofirele amorfe magnetostrictive, analizate in sectiunea
precedenta. Astfel, bistabilitatea magnetica este o caracteristica generala a
comportarii magnetice a nanofirelor amorfe si firelor submicronice amorfe obtinute
prin racire rapida din topiturd, indiferent de semnul si marimea constantei lor de
magnetostrictiune. Trebuie totusi sa subliniem faptul ca diferenta esentiala intre
ciclurile de histerezis rectangulare masurate in cazul firelor cu magnetostrictiune
aproape nula si cele masurate pe fire cu magnetostrictiune mare este data de
valorile cadmpului de comutare. Astfel, la nanofirele si firele submicronice non-
magnetostrictive avem valori cuprinse intre 100 si 500 A/m, in timp ce la
esantioanele magnetostrictive am masurat valori cuprinse intre 1000 si 7500 A/m,
deci mult mai mari (v. figura 6).

Daca in cazul firelor magnetostrictive am gasit faptul ca la originea bistabilitatii
magnetice se afla termenul magnetoelastic preponderent din volumul acestor
materiale magnetice ultrasubtiri, in cazul firelor amorfe submicronice si nanofirelor
amorfe cu magnetostrictiune extrem de mica (practic de 250 ori mai mica in cazul
firelor de (Coo,94F€0,06)72,5Si12,5B15 comparativ cu cele de Fe77,5Si75B1s) trebuie sa
recurgem din nou la o analiza detaliata a celor doi termeni importanti din energia
libera totala, respectiv termenii magnetoelastic si magnetostatic, pentru a intelege
originea bistabilitatii lor magnetice.

Calculul termenului magnetoelastic I-am realizat utilizand aceeasi metoda ca la
firele magnetostrictive, si anume pornind de la distributile radiale ale
componentelor diagonale ale tensorului tensiunilor mecanice interne induse in
timpul procesului lor de preparare. Dupa calculul distributiei de tensiuni, am mediat
componenta diagonala dominanta a distributiei (dat fiind caracterul tensorial, doar
componenta predominanta conteaza, aceasta cuplandu-se cu magnetostrictiunea
si dand nastere termenului magnetoelastic) si am calculat densitatea medie de
energie magnetoelastica (&,,.):

(Eme) =2+ X'(X) - (Ty1) (7)

in care (t;;) reprezinta valoarea medie a componentei diagonale predominante a
tensorului tensiunilor mecanice interne (i putand fi r, 6 sau z), iar A'(t) este
constanta de magnetostrictiune modificatd, dependenta de tensiunile mecanice.
Acesta este in fapt diferenta majora fata de calculul termenului magnetoelastic la
nanofirele si firele submicronice amorfe magnetostrictive: ih cazul celor cu
magnetostrictiune aproape nula, apare o dependenta a constantei de
magnetostrictiune de tensiunile mecanice aplicate, inclusiv de cele interne, care a
fost pusa in evidentd experimental prin masuratori de magneto-impedanta si de
permeabilitate magnetica. Prin urmare, am luat in calcul o variatie liniara a
constantei de magnetostrictiune cu tensiunea axiala de intindere medie, (z,,), care
este si in acest caz componenta diagonala dominanta pentru intregul interval de
diametre al nanofirelor si firelor amorfe submicronice.
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in figura 8 sunt ilustrate rezultatele calculelor cu privire la dependenta densitatii
medii de energie magnetoelastica de grosimea invelisului de sticla, cu diametrul
firului metalic propriu-zis ca parametru.
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Fig. 8. Densitatea medie de energie magnetoelastica in functie de grosimea invelisului de
sticla, cu diametrul firelor ca parametru, in cazul firelor submicronice si nanofirelor amorfe
de (Cooe4Fe0,06)72,5Si12,5B15 obtinute prin racire rapida din topitura.

Ca si in cazul NF si FS magnetostrictive, si in acest caz o grosime mica a
invelisului de sticla conduce la valori reduse ale termenului magnetoelastic. Trebuie
insa subliniat faptul ca, in general, valorile densitatii de energie magnetoelastica in
NF si FS cu magnetostrictiune aproape nula sunt mult mai mici decéat cele din
esantioanele magnetostrictive (v. figura 4), dupa cum era si de asteptat, din cauza
magnetostrictiunii mult mai mici.

Calculul termenului magnetostatic (e,,s) I-am realizat intr-un mod similar celui
utilizat pentru cazul NF si FS cu magnetostrictiune mare (v. ecuatia (6) din
sectiunea precedenta).

in figura 9 am reprezentat rezultatele calculelor pe care le-am efectuat cu privire
la termenul magnetostatic si la dependenta acestuia de dimensiunile esantioanelor
cu compozitia (Coo,eaFeo,06)72,5Si125B15 obtinute prin racire rapida din topitura.
Observam ca termenul magnetostatic este mai important in cazul esantioanelor cu
lungimi mici si diametre mari, valoarea sa fiind influentatd de ambele aceste
dimensiuni. Cel mai important lucru de remarcat este faptul ca termenul
magnetostatic este de acelasi ordin de marime cu termenul magnetoelastic,
(ems) ~ (eme), aceasta situatie fiind specificd esantioanelor cu magnetostrictiune
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aproape nula, si neputandu-se realiza in cazul celor magnetostrictive, in care
termenul magnetoelastic este intotdeauna mai mare decat cel magnetostatic cu cel
putin doua ordine de marime.
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Fig. 9. Densitatea medie de energie magnetostatica in functie de lungimea firelor, cu
diametrul acestora ca parametru, in cazul firelor amorfe submicronice si nanofirelor amorfe
cu compozitia (CooesFeo,06)72,5S112,5B15 Obtinute prin racire rapida din topitura.

Avand in vedere faptul ca cei doi termeni sunt de acelasi ordin de marime, in
figura 10 am reprezentat dependenta ambilor in functie de diametrul firului metalic
propriu-zis, @, cu scopul de a facilita compararea acestora. Pe acest grafic
observam mai clar si dependenta neliniara a termenului magnetoelastic de
diametrul firelor, pe care am atribuit-o neliniaritatii distributiei radiale a tensiunilor
mecanice interne.

Observam faptul ca termenul magnetostatic predomina in toate cazurile, cu
exceptia cazurilor in care diametrul firului metalic propriu-zis este relativ mic (< 200
nm), iar grosimea nvelisului de sticld depaseste 7,5 um. insa, datorita faptului ca
orice structura de domenii magnetice complexa, diferita de cea monodomenica cu
anizotropie uniaxiald, si care s-ar forma ca rezultat al minimizarii termenului
magnetoelastic (&,.) ar include si pereti de domenii magnetice, iar termenul
magnetostatic (e,s) ar creste foarte mult, putem afirma ca, in_cazul firelor
submicronice amorfe si _nanofirelor amorfe cu magnetostrictiune aproape nula
preparate prin racire rapida din topitura, termenul magnetostatic este cel care joaca
rolul predominant in formarea structurii de domenii magnetice.
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Sa luam exemplul unui nanofir cu 4 = 0 si avand ® < 200 nm, de exemplu @ =
180 nm. in cazul in care structura de domenii magnetice a acestuia ar fi rezultatul
minimizarii termenului magnetoelastic, axa de usoara magnetizare predominanta
ar trebui sa fie ortogonala la axa firului, datoritda semnului negativ al
magnetostrictiunii. Evident ca acest lucru nu se intdampla, experimental fiind pusa
in evidentd o anizotropie magnetica axiala. Astfel, intr-adevar, termenul
magnetostatic este responsabil de formarea structurii de domenii magnetice, iar
anizotropia magnetica uniaxiala, in lungul axei firului este o anizotropie de forma,
determinatad de acelasi termen magnetostatic. Comportarea magnetica bistabila
este la randul ei o consecinta a acestei anizotropii de forma.
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Fig. 10. Dependenta termenilor magnetostatic si magnetoelastic de diametrul firului metalic
propriu-zis in cazul firelor amorfe submicronice si a nanofirelor amorfe acoperite cu sticla
preparate din aliaje cu magnetostrictiune aproape nuld - Tn cazul de fata:
(C00,94F€0,06)72,5Si12,5B15.

In acest fel se explica si diferenta importanta dintre valorile campului de
comutare ale celor firelor submicronice si nanofirelor amorfe preparate din cele
doua compozitii analizate: este vorba pe de o parte de rolul preponderent al
termenului magnetoelastic si al anizotropiei magnetoelastice in cazul firelor
magnetostrictive (Fe77,5Si7sB1s) care determina valori foarte mari ale campului de
comutare (mii de A/m), iar pe de alta parte de rolul predominant al termenului
magnetostatic in cazul firelor submicronice si nanofirelor cu magnetostrictiune
aproape nula din (Coo,e4Feo,06)72,5Si12,5B15, care are ca rezultat valori mult reduse
ale campului de comutare (100 — 500 A/m), esantioanele rezultate fiind mult mai
moi din punct de vedere magnetic.
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Rezultatele obtinute cu privire la analiza termenilor magnetoelastic si
magnetostatic in fire submicronice si nanofire amorfe cu magnetostrictiune aproape
nula au fost valorificate prin prezentarea lor la prestigioasa conferintd 59th Annual
Magnetism & Magnetic Materials Conference MMM 2014, care a avut loc in
perioada 3 — 7 noiembrie 2014 la Honolulu, in S.U.A. De asemenea, rezultatele
sunt cuprinse in lucrarea stiintifica intitulata “Origin of magnetic bistability in rapidly
solidified (Coo.04F€0.06)72.5Si125B15s  nearly zero magnetostrictive amorphous
nanowires”, acceptata pentru publicare in revista Journal of Applied Physics (apare
in mai 2015).

4. Concluzii. Diseminarea rezultatelor

Analiza celor doi termeni importanti din energia libera a nanofirelor amorfe si
firelor amorfe submicronice obtinute prin metoda racirii rapide din topitura, respectiv
termenul magnetoelastic si cel magnetostatic, ne-a permis intelegerea cauzelor
care _stau la baza comportarii lor magnetice (bistabilitate — ciclu de histerezis
rectangular) si totodatd intelegerea unor aspecte fundamentale ale formarii
structurii_lor _de domenii _magnetice, pe cele legate de natura anizotropiei
magnetice, si totodata intelegerea originii diferentelor care apar intre valorile
campului de comutare din fire magnetostrictive si nemagnetostrictive. Toate aceste
aspecte sunt deosebit de importante pentru optimizarea proprietatilor lor
magnetice, pentru controlul lor si pentru dezvoltarea unor viitoare aplicatii practice
utilizdnd aceste materiale, de exemplu in noi micro si/sau nanosenzori magnetici
sau in elemente de logica pe baza de pereti de domenii magnetice, avand in vedere
comportarea lor magnetica bistabila, bazata pe propagarea unui perete
interdomenic in lungul axei firului.

Tinand cont de rezultatele prezentate mai sus, consideram ca toate activitatile
prevazute la acest proiect au fost realizate in totalitate, in conformitate cu ultimul
plan de realizare (cel corespunzator actului aditional din 2014), si totodata,
consideram ca existd premisele favorabile continuarii proiectului si atingerii
obiectivelor proiectului (obiectivul principal si cel asociat — asa cum sunt acestea
mentionate in sectiunea 1 a acestui raport).

in privinta valorificarii rezultatelor obtinute, in afara celor doua articole din
revistele IEEE Transactions on Magnetics si respectiv Journal of Applied Physics
mentionate la finalul sectiunilor 3.2, si respectiv 3.3, precum si a articolului din
revista Journal of Applied Physics mentionat la finalul sectiunii 2, publicat ca urmare
a activitatilor desfasurate in anul 2013, avem si cateva rezultate preliminare cu
privire la simularea ciclurilor de histerezis ale nanofirelor amorfe cu
magnetostrictiune aproape nula, rezultate care confirma rolul predominant al
termenului magnetostatic si al anizotropiei de forma din astfel de materiale, si care
sunt cuprinse intr-un articol acceptat pentru publicare in revista IEEE Transactions
on Magnetics 2014, articolul avand titlul “Magnetization reversal in zero-
magnetostrictive rapidly solidified amorphous nanowires” (DOL:
10.1109/TMAG.2014.2325131).
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in afara de cele patru articole publicate si acceptate pentru publicare (aflate in
diferite etape ale procesului de productie), am mai finalizat un capitol de carte
pentru prestigioasa editura Woodhead Publishing din Marea Britanie, editura care
din 2013 apartine de grupul Elsevier, unul din cele mai recunoscute grupuri
editoriale din lume in domeniul literaturii stiintifice, tehnice si medicale. Capitolul se
intituleaza “Magnetic nanowires and submicron wires prepared by quenching and
drawing technique”, fiind capitolul 9 al volumului cu titlul “Magnetic nano- and
microwires: Design, synthesis, properties and applications”, editat de Prof. Manuel
Vazquez Villalabeitia de la Instituto de Ciencia de Materiales de Madrid ICMM-
CSIC, din Spania, unul din cei mai recunoscuti specialisti din lume in domeniul
micro si nanofirelor feromagnetice si al aplicatiilor acestora in senzori. Cartea
urmeaza sa apara in anul 2015.

Rezultatele obtinute in cadrul proiectului au fost pe larg diseminate prin
prezentari la cele mai importante si recunoscute conferinte din domeniul
magnetismului si materialelor magnetice. Astfel, rezultatele obtinute in 2013 au fost
prezentate la 58th Annual Magnetism & Magnetic Materials Conference MMM 2013
(1 lucrare), care a avut loc intre 4 si 8 noiembrie 2013 la Denver, Colorado, S.U.A.
Rezultatele obtinute in 2014 au fost comunicate la Intermag Europe — The IEEE
International Magnetics Conference, Dresda, Germania, 4 — 8 mai 2014 (2 lucrari),
la 10th European Conference on Magnetic Sensors and Actuators EMSA 2014,
care a avut loc in perioada 6 — 9 iulie 2014 la Viena, Austria (1 lucrare) si respectiv
la 59th Annual Magnetism & Magnetic Materials Conference MMM 2014, care a
avut loc in perioada 3 — 7 noiembrie 2014 la Honolulu, in S.U.A (1 lucrare), aducand
totalul comunicarilor legate de tematica acestui proiect la 5 lucrari prezentate la
conferinte internationale.

Proiectul a avut si are de asemenea rezultate importante in ceea ce priveste
formarea celor 5 cercetatori postdoctorali care fac parte din echipa de cercetare a
proiectului, doi dintre acestia, Dr. Sorin Corodeanu si Dr. Cristian Rotarescu fiind si
coautori la unele din lucrarile amintite mai sus (lucrari publicate, acceptate pentru
publicare sau prezentate la conferinte).

Director de proiect,

CS Il Dr. T.-A. Ovari
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