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RESUMEN: En el presente trabajo se reporta el estudio de las propiedades estructurales y magnéticas de la
composicién en forma de polvo de Gdg.o57_Tb:Feg 743 con x=0, 0.1285, 0.257, preparadas por Aleamiento
Mecdnico (MA) en atmdésfera de argén durante 72 horas mediante un molino planetario de alta energfa. La
caracterizacion estructural se realiz6 por medio de Difractometria de rayos X (XRD), para la caracterizacién
magnética se utilizé la espectroscopia Mossbauer, los ciclos de histéresis de las muestras se obtuvieron utili-
zando un magnetémetro de muestra vibrante VSM (vibration sample magnetometry) de un sistema PPMS
(Physical Property Measurement System). La fase de a-Fe se presenta para todo x mediante un pico carac-
teristico cuya intensidad permanece ligeramente constante; sin embargo, si se observa una disminucién del
tamano de cristalito de la fase a-Fe, resultado que se correlaciona con un aumento de su ancho al sustituir
el Gd por el Th. Los resultados de los espectros Mossbauer a temperatura ambiente indican que el sistema
presenta un comportamiento ferromagnético para todas las composiciones y los ciclos de histéresis revelan

que presenta un comportamiento magnéticamente semiduro.

PALABRAS CLAVE: aleamiento mecanico; difractometria de rayos X; espectroscopia Mossbauer; sistema
GdTbFe.

ABSTRACT: In the present work the study of the structural and magnetic properties of the powder com-
position of Gd0.257-xThxFe0.743 with x = 0, 0.1285, 0.257, prepared by Mechanical Alloying (MA) in argon
atmosphere during 72 hours using a high energy planetary mill is reported. The structural characteriza-
tion was performed by means of X-ray diffractometry (XRD), for the magnetic characterization Mossbauer
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spectroscopy was used, the hysteresis cycles of the samples were obtained using the VSM (vibration sample
magnetometry) of a PPMS (Physical Property Measurement System). The a-Fe phase is presented for all
x by a characteristic peak whose intensity remains slightly constant, however, a decrease in the crystallite
size of the a-Fe phase is observed, this result is correlated with an increase of its width when is replaced the
Gd by the Tbh. The results of the Mossbauer spectra at room temperature indicate that the system exhibits
a ferromagnetic behavior for all compositions and the hysteresis cycles show that it exhibits magnetically
semi-hard behavior.

KEYWORDS: mechanical alloying; X-ray diffraction; Mossbauer spectroscopy; GdTbFe System.

1. INTRODUCCION

Los sistemas de almacenamiento de cardcter Magneto-6ptico (MO) presentan gran ventaja sobre
los de cardcter magnético, como lo menciona Sénchez (2007); su grabacién, lectura y borrado se
basan en un proceso termomagnético, el cual utiliza un haz proveniente de un laser de estado sélido
para modificar la temperatura de Curie (Tc) del material, lo que produce que el campo coercitivo
del mismo desaparezca logrando orientar sus dominios magnéticos de manera vertical en presencia
de un campo externo. Los materiales utilizados en esta clase de memorias normalmente son de
aleaciones entre un metal de transicién (MT) y las tierras raras (TR), estas aleaciones se caracterizan
por presentar propiedades magnéticas, eléctricas, magnetodpticas singulares; y ademas, presentan
alta anisotropia magnética perpendicular uniaxial (AMP) con el eje de facil magnetizacién (sin
campo magnético externo) orientado perpendicularmente al plano de la pelicula; estas propiedades
son objeto de estudio desde hace décadas hasta nuestra época. Chaudari et al. (1973) mostraron
que, al cambiar la composiciéon de TR en blancos pulverizados, variaba considerablemente la
magnetizacién de saturacion a temperatura ambiente; éste cambio fue atribuido al acoplamiento
antiferromagnético entre los sistemas de espines de los MT y las TR, asimismo la Tc y la
magnetizacion varian en funcién de la temperatura. Avignant et al. (1998) mencionan que gracias a
la alta resistividad de estas aleaciones su conductividad térmica no es muy elevada, lo que permite
regiones de calentamiento local, requisito para lectura y escritura de medios magnéticos. Sallica
et al. (2009) determinaron que compuestos de TR-MT presentan AMP, alta coercitividad, alta
magnetizaciéon de saturacién, gran efecto Kerr magneto éptico polar, elevada Tec. Soliman & Abu-
Zied (2009) mencionan que como la temperatura de compensacién de estos materiales es préxima a
la temperatura ambiente se anula la imanacion, logrando un campo coercitivo alto, lo que garantiza
la estabilidad de los dominios magnéticos, siendo este un requisito para el almacenamiento de
informacién por medios magneto-6pticos. Arrabal et al. (2012) demostraron que la utilizacién de
TR como el Gd o el Nd mejoran las propiedades anticorrosivas de la aleacion AM50. Rojas et
al. (2012) estudiaron la composicién en forma de polvo de T'by.o57—»NdyFep 743 con x=0, 0.125,
0.257, aleada de manera mecanica y reportaron una fase amorfa al disminuir la temperatura,

presentando un comportamiento ferromagnético y tendencia al paramagnetismo con el incremento
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de la temperatura. Dada la importancia del estudio de aleaciones de TR-MT en ciencia y tecnologia,
nosotros reportamos en este estudio las propiedades magnéticas y estructurales de la composicién

en forma de polvo del sistema Gdg.o57—1bzFeg.743 con x=0, 0.1285 y 0.257 aleado por AM.

2. MATERIALES Y METODOS

El sistema en forma de polvo de alta pureza (99,9 %) de Gdy.257—2Tb,Feg743 con x=0, 0.1285,
0.257 fue aleado mecdnicamente durante 72 horas en presencia de atmosfera de argén (Ar),
con una frecuencia de 280 rpm, utilizando un molino planetario de alta energia FRITSCH
PULVERISETTE 7, con jarros y esferas de acero inoxidable de 50 ml de volumen y 11 mm
de diametro respectivamente; la relacion entre masa de bolas y masa de polvo fue de 20:1. La
caracterizacion estructural se llevé a cabo mediante la técnica de Difractometria de rayos X a
temperatura ambiente, utilizando un difractémetro con radiacién Cu k-a, marca X’ Pert PRO
MRD de PANalytical, los patrones de difraccién fueron refinados usando el método Rietveld con el
software MAUD (Lutterotti & Scardi, 1990). Los espectros Mossbauer se obtuvieron a temperatura
ambiente usando un espectrémetro Mossbauer de transmisién con una fuente radioactiva de °"Co
inmersa en una matriz de Rodio (Rh). Los espectros Mossbauer fueron ajustados con un sextete,
un doblete, un singlete y una distribucién de campo hiperfino (HFD) utilizando el programa
MOSFIT (Teillet & Varret, 1976). Los ciclos de histéresis se realizaron a temperaturas de 5K,
77K y 300K mediante PPMS con médulo VSM (Vibrating Sample Magnetometer) el cual permitié
medir magnetizacién en funcién de campo magnético y graficarlos con el programa de analisis de

datos ORIGIN.

3. RESULTADOS Y DISCUSION

La figura 1 muestra el patron de difracciéon de las muestras en forma de polvo de la composicién
de Gdyos7_.Tb,Fegrs3 para x=0, 0.1285, 0.257 obtenidas por AM durante 72 horas. La fase
de a-Fe se presenta en las tres composiciones mediante un pico caracteristico cuya intensidad
permanece ligeramente constante, sin embargo, se observa un aumento en su ancho, el cual se
puede correlacionar con la disminucién del tamanio del cristalito de esta fase a medida que se va
sustituyendo el Gd por el Tb como puede observarse a partir de los parametros mostrados en la
Tabla 1.
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Tabla 1: Parametros obtenidos mediante DRX de la composicién en forma de polvo de Gdg.o57_Tb, Feg 743

con x=0, 0.1285, 0.257 molida durante 72 horas.

Tamano del

cristalino (nm) Fraccién
Parametros

Muestras Fases de
de Red +
volumen
1
Fe a=2.865 14 62
Gdo.257Feq.743 FeGd a=4.805 o4 A
¢c=4.063
Gd,0O3 a=9.909 6 34
Fe a=2.858 10 41
Gdo.1285Tbo.1285F €0.743 FeGd a=4.606 1 .
c=4.092
a=5.870
FeTb b=12.18 3 54
c=6.488
Fe a=2.860 8 52
Tbo.257Feo 743 a=5.804
FeTb b=12.13 3 48
c=6.686

El primer difractograma de la Figura 1 muestra que cuando x = 0, se presenta la fase a-Fe con
parametro de red a = 2.865 A, en los picos correspondientes a los angulos 20=44.54°, 64.95°, 82.34°
y 98.97°, para angulos distintos se presentan las fases: FeGd con estructura hexagonal y pardmetros
de red a = 4.805 A y ¢ = 4.063 A y la fase GdoO3 que tiene una estructura cibica con parametro
de red a = 9.909 A, la presencia de éxidos se asocia a una pequena contaminacién en el proceso, al
contenido de oxigeno(O) y nitrégeno(N) dentro del Ar utilizado como atmdsfera y a la tendencia de
las TR a sufrir procesos de oxidacién. El segundo difractograma para x = 0.1285 presenta la fase a-
Fe con pardmetro de red a = 2.858 A, en los picos correspondientes a los dngulos 20=44.36°, 64.97°,
82.21° v 99.04°, para angulos diferentes presenta las fases: FeGd que tiene una estructura hexagonal
con parametros de red a = 4.606 A y ¢ = 4.092 A, la fase FeTb con estructura ortorrémbica y
parametros de red a = 5.870 /OX, b=12.18 A y ¢ = 6.488 A. En el dltimo difractograma cuando
x = 0.257 observamos la fase a-Fe con parametro de red a = 2.860 A , en los picos correspondientes
a los dngulos 20=44.61° , 64.98° , 82.38° y 99.11° y una fase correspondiente a FeTb con estructura
ortorrémbica con parametros de red a = 5.804 A, b=12.13 A y ¢ = 6.686 A
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Figura 1: Difractogramas de rayos X de la composicién en forma de polvo de Gdo.257—Tbs Fep.743 con
z = 0,0.1285,0.257 molida durante 72 horas. Fuente: Elaboracién propia.
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Figura 2: Espectros Mossbauer de la composicién en forma de polvo de Gd0.257-xTbxFe0.743 con
x = 0,0.1285,0.257 molida durante 72 horas. Fuente: Elaboracién propia.

La Figura 2 presenta los espectros Mossbauer a temperatura ambiente del sistema de
Gdy.os7—oTbFeyraz con x = 0,0.1285,0.257 en forma de polvo, aleados mecanicamente duran-

te 72 horas; en la Tabla 2 se presentan los pardmetros hiperfinos donde el campo hiperfino (HF)
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Tabla 2: Campo coercitivo (H.), Magnetizacién remanente (M,) y Magnetizacién de saturacién (M;) de la

composicién en forma de polvo de Gd ¢ 257— Tb 4, Fe ¢,743 con x=0, 0.1285, 0.257 molida durante 72 horas.

Muestra Componente ) r/2 QS HF (T) %
(mm/s)

Gdg.257Feq 743 Sexteto 0.004 £ 0.074 0.163 £ 0.010 -0.041 £+ 0.007 33.3 £0.5 46

HFD 304 £05 54

Gdg.1285Tbg. 1285 Feg. 743 Singlete 0.252 4+ 0.004 0.944 + 0.137 — — 10

Sexteto 0.026 £ 0.002 0.195 £ 0.006 -0.044 £+ 0.005 33.4+£0.5 61

HFD 292+ 05 29

Thbo.257Feq.743 Doblete 0.162 + 0.063 0.150 4+ 0.001  0.400 + 0.001 — 2

Sexteto 0.046 £ 0.004 0.256 £ 0.007 -0.044 + 0.008 33.1 £0.5 98

estd dado en teslas, el ancho de linea (I'/2) al igual que el desdoblamiento cuadrupolar (QS) y
el desvio isomérico (§) vienen dados en mm/s, pardmetros propios de cada componente con la
que se realizé el ajuste del sistema. El espectro para = 0 se ajusté con dos componentes: Un
sexteto con un HF de 33T asociado a la fase a-Fe y una distribucién de campo hiperfino (HDF)
con una &rea espectral de 54 % y HF de 30T, la cual se asocia a la fase FeGd de acuerdo a los
resultados obtenidos por DRX. Para x = 0.1285 la muestra se ajusté con tres componentes: Una
fase paramagnética representada por un singlete de drea espectral 10 % asociado a sitios de Fe con
presencia de atomos de Tb como vecindario; un sexteto con un HF de 33T y &area espectral de
61 % asociado a la fase a-Fe y una HFD con édrea espectral 29 % y HF de 29T asociada a la fase
FeGd encontrada por XRD. Para x = 0.257 el espectro fue ajustado con dos componentes: Un
doblete de drea espectral 2 % asociado a unos pocos sitios de Fe con presencia de dtomos de Tb y

un sexteto con drea espectral mayoritaria de 98 % y HF de 33T correspondiente a sitios ricos de a-Fe.

La Figura 3 muestra los ciclos de histéresis de las muestras en polvo de la composicién
Gdyos7—oTbiFeyrss3 con x = 0,0.1285,0.257 molida durante 72 horas, a temperaturas de
5K(—268.15°C), 77K (—196.15°C") y 300 K (26.85°C'), de donde se observa que la disminucién de
la temperatura favorece el aumento de las propiedades extrinsecas como el campo coercitivo y la
magnetizacién remanente mostrados en las Figuras 4 y 5 respectivamente. El campo coercitivo de
la composicién estudiada estd en el rango de 77.57 (para la muestra z = 0.257 con T = 300K)
a 493.85 Oe, (para la muestra © = 0 con 7' = 5K), mostrando tendencia a un valor constante a
partir de los 77 K para las composiciones de GdFe (z = 0) y TbhFe (x = 0.257); la magnetizacién
remanente presenta valores entre 3.20 emu/g (para la muestra = 0.257 con 7" = 300K), y 15.35

emu/g (para la muestra x = 0.1285 con 7' = 5K)).

Se observa a partir de las Figuras 4 y 5, un comportamiento inversamente proporcional a la tem-

peratura tanto del campo coercitivo como de la magnetizacion remanente, lo que indica que al
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disminuir la temperatura se favorece el caracter ferromagnético de la composicion estudiada.
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Figura 3: Ciclos de histéresis de la composicién en forma de polvo de Gdp.257—21bz Feg.743 con x = 0,0.1285,0.257

molida durante 72 horas. Fuente: Elaboracién propia.

Con los datos mostrados en la Tabla 3 se concluye que la aleacién presenta un comportamiento

magnéticamente semiduro.
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Figura 4: Campo coercitivo (HC) en funcién de la temperatura de la composicién en forma de polvo de
Gdo.257—2Tby Feo.7a3 con x = 0,0.1285,0.257 molida durante 72 horas. Fuente: Elaboracién propia.
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Figura 5: Magnetizacién remanente (Mr) en funcién de la temperatura de la composicién en forma de polvo de
Gdp.257—2Tbs Feg.743 con x = 0,0.1285,0.257 molida durante 72 horas. Fuente: Elaboracién propia.
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Tabla 3: Campo coercitivo (H,.), Magnetizacién remanente (M,) y Magnetizacién de saturacién (M;) de la
composicién en forma de polvo de Gd ¢.257—5 Tb 4, Fe ¢.743 con x = 0,0.1285,0.257 molida durante 72

horas.
Muestra Temperatura (K)

Variables 5 77 300
-H. (Oe) 493.85 282.84 274.96

Gdg.o57Feq.743 M, (emu /g) 8.22 4.30 3.69
M; (emu /g) 66.11 70.10 70.52
-H. (Oe) 350.41 175.05 146.99

Gdo.1285Tbo 1285 Fep.zas M, (emu /g) 15.35 8.96 8.08
M, (emu /g) 76.01 85.98 90.44

-H. (Oe) 190.46 80.21 77.57

Thbo.o57Fe 0.743 M, (emu /g) 8.17 4.18 3.20
M, (emu /g)  96.52 111.39 112.01

4. CONCLUSIONES

El sistema en forma de polvo de Gdyos7—.TbsFey 743 con x = 0,0.1285,0.257, preparada por AM

durante 72 horas en atmésfera de argén, presenta un comportamiento ferromagnético.

El sistema Gdg o57_.Tb,Fegra3 con x = 0,0.1285,0.257, preparada por Aleamiento Mecédnico du-
rante 72 horas en atmosfera de argén, presenta una estructura cristalina con un comportamiento
magnéticamente semiduro, lo que permite su utilizacion como materia prima en la fabricacién de

peliculas para almacenamiento MO a excepcién de la composicién ThFe a 77 K y 300 K.

Cuando se sustituye el Gd por el Tb en el sistema Gdg.os7—1Tb,.Feqgr43 se observa que el campo
coercitivo tiende a disminuir cuando aumenta la concentracién de Th independientemente de la

temperatura.

El Gd favorece el orden magnético del Fe permitiendo que haya aleacion.

La caracterizacion estructural y magnética del sistema Gdg o57—51b, Feg 743 con x = 0,0.1285,0.257
obtenido por AM a 72 horas, revela que las propiedades estructurales y magnéticas de aleaciones
de Fe-TR varfan con la composiciéon de la TR y la temperatura.

Se debe seguir el estudio con tiempos de molienda distintos que permita establecer la influen-

cia de éste sobre las propiedades estructurales y magnéticas del sistema Gdgos7—.1b, Feg 743 con
x =0,0.1285,0.257.
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