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Resumo

Neste trabalho sao apresentados os resultados da dindmica do sistema
FeyZn, ,F, em sua fase vidro de spin préximo da percolacao, a x = 0.25 ~ z, =
0.24, por meio do estudo da autocorrelacao temporal de spins via simulacao Monte
Carlo. Foram realizados v arios tipos de protocolos a fim de verificar a dependéncia
da relaxacao com o campo magnético, H e o tempo de espera (tempo de aplicagao
do campo), t,,, sendo estes: resfriamento a campo nulo (Zero Field Cooling - ZFC)
nos regimes lento e quenched; e o resfriamento com campo magnético aplicado
(Field Cooling - FC). Em cada caso o sistema foi estudado nos regimes de campos
magnéticos baixos, intermediarios e altos, com respeito a energia de troca dominante
entre os spins. Além disso reproduziu-se a curva de histerese para tal composto a
T = 0.12K, na qual hd o surgimento de degraus, ou platos, bem definidos para certos
intervalos de campo, sendo em seguida realizado um estudo da relaxacao também
para esta regidao. A dinamica da funcdo de autocorrelacao de spins, C(t,t,), apds
procedimento ZFC quenched mostrou resultados em acordo com o cendrio de cresci-
mento e relaxagao de dominios via ativagao térmica, no regime de campos baixos e
intermediarios, H < 5T. Em particular, no regime H < 2T foram obtidos 6timos
colapsos dos dados de C(t,t,) para t, = 10, 102, 10® e 10*, a T = 5.1K, utilizando
ambas as hipOteses de escala aditiva e multiplicativa em processos de ativacao so-
bre barreiras logaritmicas de energia, caracteristicas da proximidade da percolacao,
x ~ x,. Por outro lado, para 2T < H < 5T somente a hipétese aditiva é compativel
com bons colapsos dos dados, enquanto que para H 2 5T nenhum tipo de colapso
foi obtido, podendo sugerir, que a presenca de campos magnéticos intensos afeta de

forma significativa a natureza da fase magnética desordenada do sistema a z = 0.25.
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Abstract

In this work we present results on the dynamics of the system Fe,Zn;_,F5 in its
spin glass phase close to the percolation threshold, z = 0.25 ~ z, = 0.24, through
the Monte Carlo study of the temporal autocorrelation function. We performed
several numerical protocols in order to verify the dependence of the relaxation on
the magnetic field and waiting time ¢,,, such that: Zero-Field Cooling (ZFC), in the
quenched and slow cooling regimes; and Field Cooling (FC). In each case the system
was investigated in the low, intermediate and high field regimes, with respect to the
dominant exchange energy between spins. Furthermore, we reproduced the hystere-
sis curve for the r = 0.25 system at 7" = 0.12 K, in which steps, or “plateaus”,
arise for well-defined field intervals; relaxation studies in this region were performed
as well. The dynamics of the spin autocorrelation function, C(t,t,), after a ZFC
quench displays a good agreement with the scenario of growth and relaxation of
domains via thermal activation in the low and intemediate field regimes, H < 5 T.
In particular, for H < 2 T we obtained fine collapses of the C(t, t,,) data for t,, = 10,
102, 10% and 10%, at T = 1.5 K, by using both additive and multiplicative scaling
hypoteses for the activation processes over logarithmic energy barriers, as character-
istic of the vicinity of percolation, z >~ x,. On the other hand, for 2 T ~ H ~5T
only the additive hypotesis provided good data collapse, whereas for H > 5 T no
kind of collapse was found, which might suggest that the presence of high magnetic

fields affects in a signifficative way the nature of the disordered phase at x = 0.25.

Keywords: Spin Glasses, Dynamics, Disordered Antiferromagnets, Monte Carlo Sim-

ulation.
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Capitulo 1

Introducao

Todos os fenomenos naturais tendem a alcancar um estado de equilibrio.
Alguns deles ocorrem de forma rapida, tomadas escalas de tempo observaveis, en-
quanto outros tém sua dinamica extremamente lenta. Nesse contexto, os vidros de
spins [1, 2], uma das fases observadas a baixas temperaturas de sistemas magnéticos,
vém despertando nestas tltimas trés décadas grande interesse na sua compreensao
pois apresentam um comportamento dinamico fortemente dependente da histéria
da medida e relaxagio muito lenta. Varios modelos teéricos [3, 4, 5, 6] surgiram
para tentar elucidar os mecanismos que permitem a formacao de tal fase, mas ainda
nao ha um modelo tUnico capaz de descrever todas as caracteristicas apresentadas
pelos materiais em sua fase vidro de spin. Nesse sentido, a simula¢ao computacional
apresenta-se como uma ferramenta alternativa no estudo de sistemas que apresen-
tam forte dependéncia temporal, por alcancar regioes de dificil acesso nas realizacoes
experimentais e permitir a checagem dos comportamentos previstos pelos modelos
teoricos.

Neste trabalho, busca-se uma maior compreensao do comportamento dinamico



do antiferromagneto desordenado Fe,Zn; ,F,, em sua fase vidro de spin préxima da
percolacao, a x = 0.25 ~ z, = 0.24, através da simula¢ao computacional baseada no
método Monte Carlo. O trabalho estd dividido em cinco capitulos. No Capitulo 2 é
apresentada, de forma geral, a fase vidro de spin, com uma breve exposicao dos mo-
delos tedricos mais aceitos; em seguida sao discutidas as caracteristicas gerais da sua
complexa dinamica e por tltimo discute-se o crescimento de dominios. O Capitulo 3
¢é destinado a apresentacao do composto que serd o objeto de estudo, Fego57Zng 75F5,
onde é feita uma breve revisao dos trabalhos anteriores, experimentais [7] e tedricos
(8, 9], que deram contribuigdes importantes & caracterizagio e ao entendimento das
propriedades magnéticas do antiferromagneto desordenado Fe,Zn; ,Fs, principal-
mente em sua fase vidro de spin, bem como para as mais variadas concentracoes x de
ions magnéticos. No Capitulo 4, descreve-se em linhas gerais o método Monte Carlo,
mostrando os conceitos principais, e como este é aplicado no estudo da dinamica
do sistema Fego5Zng 75F>. No Capitulo 5, apresentam-se os resultados obtidos, bem
como realiza-se a sua discussao com base no crescimento e relaxacao de dominios no
limiar da percolacao. No ultimo capitulo estdo as conclusoes e as perspectivas de

trabalhos futuros.
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Capitulo 2

Dinamica dos Vidros de Spin
Ising: Modelos e Crescimento de

Dominios

2.1 Vidros de Spin: caracteristicas fundamentais

O estado vidro de spin (VS) é caracterizado por um tipo de ordem em que abaixo
da temperatura de congelamento, T, os spins se “congelam”cooperativamente em
direcgoes aleatérias, ou seja, o sistema nao apresenta ordem de longo alcance magnética
convencional [10]. A verificagdo experimental da existéncia de tal estado necessita

que as seguintes propriedades sejam satisfeitas [2, 11, 12]:

(1) Abaixo de Ty a magnetizacdo (M) e a susceptibilidade dc (x) sdo forte-
mente dependentes da histéria da medicao. M e y medidas apds o resfriamento a

campo nulo (Zero Field Cooling-ZFC) sao diferentes das mesmas quantidades me-



2.1 Vidros de Spin: caracteristicas fundamentais )

didas no procedimento de resfriamento com campo aplicado (Field Cooling-FC).

(2) A susceptibilidade dc comega a ter desvios da lei de Curie na fase para-

magnética, para temperaturas acima de T7.

(3) Abaixo de Ty ocorrem ciclos de histerese induzidos pelo campo magnético

e dependentes da temperatura.

4) Abaixo de Ty ocorrem remanéncias na magnetizacao: termoremanéncia
f g
(TRM), medida apés o procedimento FC, e isotermoremanéncia (IRM), medida

ap6s ZFC. Ambas apresentam relaxacdo lenta (ndo-exponencial).

(5) A susceptibilidade a.c. (xq) a baixa frequéncia e baixo campo exibe uma
clispide na temperatura 7T, a qual vai se tornando arredondado a medida que o

campo é aumentado.

(6) Nenhuma anomalia forte aparece no calor especifico préximo a Ty. Acima

de Ty um méximo do tipo Schottkky é observado.

(7) Abaixo de Ty nao é observado nenhum espalhamento magnético Bragg,
caracteristico da ordem espacial regular de longo alcance, em experimentos de es-

palhamento de néutrons.

Algumas propriedades citadas acima podem ser vistas na Fig. 2.1 para os VS
isolantes Feg 95Zng.75F2, cuja temperatura de congelamento a campo nulo é Ty ~

10K, e metalico, CuMn.
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2.1 Vidros de Spin: caracteristicas fundamentais 6
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Figura 2.1: Em (a) é mostrada a dependéncia com o campo da magnetizac¢ao ter-
moremanente (TRM) e isotermoremanente (IRM) [13] no VS isolante Feg o5Zng 75F5.
Em (b) é mostrado o comportamento do calor especifico magnético do composto VS
CuMn, em fung¢io da temperatura para diversos valores de campo [2].

Dissertacao de Mestrado - Departamento de Fisica - UFPE
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2.2 Modelos teoricos

2.2.1 Modelo de Ising

O modelo de Ising [14] constitui o modelo tedrico mais simples que descreve sistemas
magnéticos. Como discutido a seguir, sua importancia na presente dissertagdao deve-
se ao fato de que o composto estudado, Fe,Zn;_,F,, apresenta forte anisotropia de
fon tnico, podendo se descrito numa larga extensdo de seu diagrama de fases [15]
de acordo com o hamiltoniano Ising com dilui¢do aleatéria de sitios magnéticos (ver
também Cap. 5). O hamiltoniano para um sistema Ising puro na presenca de campo

magnético uniforme é dado por:
>

onde J;; representa o acoplamento entre o spin no sitio 7, S;, e o spin S}, no sitio 7,
e H é o campo magnético externo aplicado ao sistema. Acrescentando-se desordem
por diluicao aleatdria ao sistema, S; deve ser substituido por €;5;, de tal forma que

o hamiltoniano Ising passa a assumir a forma

H=> JjeSie;S;+HY &S, (2.2)

iy]
onde a variavel ; representa a ocupacao do sitio ¢ podendo assumir os valores 0 ou
1.E importante destacar que &; = €; = x define a concentragao de fons magnéticos.
Outras formas de introdugao de desordem [16] consistem na inclusdo de um termo
do tipo ), h;S;, onde o campo local h; tem valor aleatério de acordo com uma

distribui¢do P(h;) (usualmente gaussiana ou bimodal), ou via introdugio de uma
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distribuicao aleatéria P(J;;) para os acoplamentos de troca (ezchange). Para uma
revisdo sobre sistemas magnéticos desordenados veja Stinchcombe [17], Belanger e
Young [18], Binder e Young [2]. Para uma revisdo mais atual, envolvendo aspectos
tedricos e experimentais, veja o volume editado por Young [19].

De acordo com as escolhas de z, J;;, h; e H o sistema Fe,Zn;_,F5 pode exibir
uma grande variedade de fases magnéticas, abaixo da temperatura critica 7., como
mostrado a seguir. [T' > T, a fase é Paramagnética (PM)].

Considerando-se H = h; =0 e

(a) Jij = J o sistema pode ser encontrado em duas fases magnéticas: Ferro-
magnética (F), com J < 0, e Antiferromagnética (AF) com J < 0;

(b) J;; dado por uma distribui¢do de probabilidades P(J;;), em geral gaussiana
ou bimodal, o sistema passa a assumir o comportamento tipico do Modelo de Ising

com Interagoes de Troca Aleatérias (Random Ezchange Ising Model - REIM).

Considerando-se H = 0 e h; # 0, o sistema passa a assumir o comportamento
tipico do Modelo de Ising com Campo Aleatério (Random Field Ising Model -
RFIM).

Fazendo-se, ainda, h; = 0 e H # 0, com & # 1 e J;; = J > 0, o hamilto-
niano é do tipo DAFF (Diluted AF in a Field). Como discutido no Cap. 3, o
sistema Fe,Zn; ,Fy é bem descrito [7] por este hamiltoniano numa extensa regiao
de seu diagrama de fases, incluindo comportamentos VS e dos tipos REIM e RFIM,
este ultimo associado ao hamiltoniano DAFF via mapeamento matematico a baixos
campos e diluicoes [20, 21].

A partir de agora sera feita uma breve revisao dos principais modelos teéricos

que descrevem a fase VS por esta ser de interesse neste trabalho.
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2.2.2 Modelo de Edwards-Anderson (EA)

O primeiro modelo tedrico proposto com o objetivo de explicar o comportamento
VS apresentado por alguns resultados experimentais é o modelo de Edwards e An-

derson (EA) [22], descrito pelo hamiltoniano, a campo nulo,

1,J
onde J;; representa interagoes entre spins .S; e S; primeiros vizinhos, com distribuigao
P(J;;). Através de um estudo de campo médio de alcance finito EA propuseram um

novo parametro de ordem dado por

q(t1,t2) = (Si(t1) - Si(t2)) , (2.4)

que descreve correlacoes no tempo, ao invés das correlagoes de longo alcance usuais
no espaco. E exatamente o valor diferente de zero da funcdo de correla¢io local
no tempo que diferencia a fase VS do estado PM [23]. A campo nulo, na fase VS,

tem-se que

| lir‘n q(t1,t0) =q >0, paraT < T, (2.5)
t1—t2| =00
=0 ,T>T, (2.6)
-1 ,T="T, (2.7)

2.2.3 Modelo de Sherrington-Kirkpatrick (SK)

A extensao do hamiltoniano EA para alcance infinito foi realizada por Sherrington-

Kirkpatrick [6]. Tal proposta é conhecida como modelo SK. Através do truque das
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réplicas SK conseguiram chegar as mesma conclusoes de EA via solucao de campo
médio. Entretanto, Almeida e Thouless [24] mostraram que a solugdo de SK era
instavel acima da linha

Lo -1 (Z) v (g)/ | (2.8)

conhecida como linha AT. Abaixo da linha AT (onde a simetria de réplicas é que-
brada, como determinado por Parisi [5]) um tnico pardmetro de ordem nao é sufi-
ciente para a descricao das propriedades estaticas, sendo para isso necessario uma
fungdo parametro de ordem ¢(z). Desse modo, seguindo o cendrio de quebra de
simetria de réplicas de Parisi no modelo SK, a fase VS subsiste na presenca de H
e o estado fundamental é multidegenerado, apresentado na estrutura de multiplos

minimos locais de energia.

2.2.4 Modelo de droplets

Estes modelos citados tém em comum o spin como unidade fundamental, além de
serem fundamentados nos estudos de campo médio de curto alcance, no caso de EA,
e de longo alcance, no caso de SK e na formulagao de Parisi. Porém, hi também
um outro tipo de proposta na qual a unidade fundamental passa ser um aglomerado
de spins com ordem interna bem definida, também denominado cluster ou droplet.
De fato, o modelo de droplets, proposto por Fisher e Huse [4, 3] através de estudos
via teoria de escala e grupo de renormalizagao para sistemas Ising de curto alcance,
resultou no cenario de crescimento e relaxacao de dominios, descrito na préoxima
secao.

Os droplets sao dominios de spins reversos em relagao ao estado fundamental,
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que, segundo este modelo, é previsto ser o inico (a0 menos da degenerescéncia trivial
up ou down de spins). Tais inversoes podem ser causadas por flutuagdes térmicas ou
pela acao de um agente externo, como por exemplo um campo magnético. As bar-
reiras de energia de tais dominios no estado fundamental sao determinadas através
da diferenca de energia entre condicoes de contorno peridédicas e aperiédicas apli-
cadas ao sistema. Ao tratar desses dominios a temperatura finita, passa-se a lidar
com energia livre ao invés de energia simplesmente. Porém, por hipétese do modelo,
quando uma quantidade L? de spins conseguem inverter, o custo energético asso-
ciado a esta inversio é proporcional a L?, 0 < < (d — 1)/2. A dinamica das
excitagoes de droplets é governada pela ativacao térmica sobre as barreiras de ener-
gia cujas alturas escalam com LY, com § < ¥ < (d—1). E importante notar que, no
que diz respeito a aplicacao de um campo magnético externo, o modelo de droplets
preve qualquer campo H # 0 destréi a fase VS e que a curva AT tende a zero em
tempos de observacao maiores. Parte da dificuldade em se discernir claramente qual
dos modelos, SK ou droplets, é mais adequado para a descricao de VS realistas, com
tamanho finito e interacoes de alcance limitado entre os spins, deve-se a dinamica
extremamente lenta que envolve tal fase. Assim, previsoes como a destruicao da fase
VS pelo campo, dentre outras, envolveriam tempos de observacao experimental e
computacional fora das atuais possibilidades, mantendo a discussao ainda bastante
ativa [25] (estudos atuais suportando ambos os cendrios experimentais e teéricos
podem ser vistos em [26] e [27, 28, 29, 30| respectivamente).

No presente trabalho sera verificado no Cap. 5 que a dinamica das autocor-
relacoes de spins através de varios protocolos no sistema VS Fe,Zn;_,F, encontram-
se de acordo com o cendrio de crescimento e relaxacao de dominios proposto pelo

modelo de droplets. De fato, como podera ser observado, para H suficientemente
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2.3 Crescimento de dominios 12

intensos a natureza da fase a x = 0.25 e campo nulo parece ser modificada de forma

significativa pelo campo.

2.3 Crescimento de dominios

Todos os sistemas na natureza buscam sempre um estado de configuracao de
equilibrio. O que acontece em vidros, de um modo em geral, é que estes estados
nao sao acessiveis nas escalas de tempo observaveis, tanto em simulagées computa-
cionais quanto em experimentos reais. No caso de VS, na presenca ou nao de campo
magnético externo, essas tendéncias de equilibrio serdo tratadas nesta se¢ao fazendo
referéncia ao modelo de droplets [4, 3], com o crescimento de dominio nos regimes
longe e perto da percolagao [31].

No estudo do fenomeno de crescimento de dominios, um protocolo experimental
padrdo é realizado no qual o sistema é quenched, (i.e., bruscamente resfriado) de
uma temperatura alta na regiao PM para uma temperatura baixa, menor do que
a temperatura de transicao do material. Na evolucao dinamica do sistema a partir
deste quench, o tamanho das regioes que crescem de forma ordenada, denominadas
dominios, evolui em funcdo do tempo [16]. Para sistemas puros, distantes da regiao
critica o tamanho linear tipico dos dominios, L(t), cresce, em geral, segundo uma

lei de poténcia da forma [16]

L(t) « 1™, (2.9)

onde n depende da dimensionalidade do pardmetro de ordem. Em sistemas Ising, o

tamanho tipico dos dominios L(t) pode assumir a lei de crescimento LAC (Lifschitz-

Allen-Cahn) [32, 33],
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2.3 Crescimento de dominios 13

L’ ~t, (2.10)

ou seja, n = 1/2.

De forma geral, o mecanismo de crescimento de dominios distante da transi¢ao
de fase é regido pela ativagao térmica sobre barreiras de energia livre AF(L). As-
sim, pode-se dizer que num instante de tempo ¢ dominios de tamanho L(t) estarao

termicamente ativados de acordo com a lei de Arrhenius,

t = to exp[AF (L) /ksT] , (2.11)

onde t; denota um tempo tipico microscopico do sistema e kp é a constante de
Boltzmann.

Por outro lado, na vizinhanca de uma transicao de fase de segunda ordem ocorre
o fendmeno conhecido como critical slowing down, onde o comprimento de correlagao

térmico &7 e o tempo de relaxacao 7 estao relacionados por

g (2.12)

com divergéncia de ér em T — Ty, ou seja, &« |[T—T,.|7", e z denotando o expoente
critico dinamico, que por sua vez é independente da temperatura. Nesse regime as
flutuacoes criticas ocorrem em todas as escalas de comprimento do sistema. Como
é de interesse neste trabalho lidar com temperaturas abaixo de 7,, sera dada maior
énfase ao crescimento de dominios via ativagao térmica, longe da transi¢ao de fase,
isto é na regiao onde espera-se que exista a fase VS e é vélida a relacao L(t) < &r.

Para temperaturas nulas, as excitagoes de baixas energias de sistemas VS pro-
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duzem droplets de spin reversos (com respeito a configuracao de equilibrio esperada
a T = 0) e energia tipica AF ~ JLY. (Em sistemas com ordenamento magnético
“convencional”; como num ferromagneto, os dominios seriam delimitados por pare-
des regulares d — 1 dimensionais, tal que AF ~ JL%1; no caso dos VS, o expoente
y < d—1 deve-se a estrutura fractal destas paredes de dominios). Ainda nesse caso,
a introducao de uma pequena mudanca na distribuicdo de interacoes de exchange
entre os spins, §.J, causard uma variacao nas barreiras de energia por uma quan-
tidade 6JL%/2, onde d, indica a dimensionalidade fractal das paredes de dominios
do sistema e o expoente d,/2 indica a dependéncia da magnetizagdo residual com o
numero de spins numa configuracao VS em que os spins estao distribuidos up e down
aleatoriamente. Para a situacao de novo rearranjo, essas energias se balanceiam de
tal forma que o tamanho tipico dos dominios ainda no estado fundamental serd da
forma

Ly o (J/8J) @/ (2.13)

Quando um pequeno acréscimo de temperatura é dado ao estado fundamental, basta
substituir 6.J na Eq.(2.13) por 67, fazendo com que os novos dominios tenham

tamanho tipico

Ly o (J/6T)@/27v) (2.14)

Um grande desafio em teoria de dinamica interfacial em sistemas desordenados
é calcular AF (L), ou seja, determinar a forma com que AF'(L) escala com L(t) [16].
A desordem inserida em sistemas puros em geral aumenta as barreiras de energia
existentes nas interfaces dos dominios de tamanho L(¢). O interesse, portanto, é
compreender como as barreiras de energia sao afetadas pela presenca de desordem

no sistema. No modelo de droplets convencional [4, 3], ou seja, longe da concen-
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tragao de percolacao, supoe-se que a barreira da energia livre de excitagoes de baixa
energia do sistema e o comprimento tipico L(t) estdo relacionados por uma lei de
poténcia: AF(L) < L(t)¥, onde ¥ é expoente que descreve como as barreiras de e-
nergia variam com a escala de comprimento. Porém, no limiar da percolagao, z ~ z,,
a dependéncia de AF com L(t) passa a assumir uma dependéncia logaritmica, im-
plicando em AF(L) o In(L(t)/Lo) [34]. Assim, utilizando a lei de Arrhenius, Eq.
(2.11), tem-se que

AF(L) ~ kgTIn(t/ty). (2.15)

Os resultados acima implicam em

&=

L(#) ~ [kgT In(t/t,)]¥ | (2.16)

para o modelo de droplets convencional [4, 3], e

L(t) ~ (t/t0) &, (2.17)
para o modelo de droplets em z ~ x, [31], onde C representa uma constante de
proporcionalidade, a qual deve, em geral, depender da temperatura.

Supondo agora um sistema na fase VS a campo nulo, quais as implicacoes es-
peradas na visao de crescimento de dominios ao se aplicar um campo magnético
uniforme? A energia livre devido ao campo é AFy (L) o< HL%?, onde, como discu-
tido, o expoente d/2 vem do fato de que a magnetizagdo aproximadamente zero do
estado VS implica que ha tantos spins para cima quanto para baixo, de modo que a
magnetizacao residual é proporcional a raiz quadrada do nimero de spins; no caso
ferromagnético, em contraste, a magnetizacao Zeeman é simplesmente proporcional

ao nimero de spins. Ao se aplicar o campo o sistema ird induzir a formacao de
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dominios estaveis internamente, porém fora do equilibrio externamente. O tamanho

maximo tipico desses dominios, Ly, é dado por

7\ Vds/2-y)
Ly ~ (E) ; (2.18)

Ly é, portanto, uma escala de comprimento de passagem (crossover) entre esses
dois regimes, determinada a partir do balanco entre a energia livre devido ao termo
de exchange, AF; ~ JL% ! e a energia livre devido ao campo, AFy.

Durante experimentos e simulagoes computacionais realizados em tempos fini-
tos, o tamanho L,, atingido por esses dominios durante a aplicacao do campo num
intervalo de tempo t,,, como previsto pelo modelo de droplets longe da concentracao

de percolacao, é

Ly ~ [kpT In(ty/to)]¥ (2.19)

e perto da percolagao,
kT
C

Lo & (tu/to) € . (2.20)

Ao se comparar L,, e Ly depara-se, de modo geral, com duas situacoes distintas:

i- Ly > L,: Enquanto L,, estd nesse regime, sera possivel observar o fenémeno
de aging do sistema, uma vez que o tamanho dos dominios serd controlado pelo

tempo de espera (waiting time ty,).

ii- Ly < L,: Quando acontecer esta situagdo, todos os dominios ja terao
atingido seu tamanho maximo Ly e o sistema como um todo estara em busca do

equilibrio. Contudo, o sistema reduzird sua capacidade de guardar consigo a histéria
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de crescimento (dependéncia dos resultados com t,,), uma vez que este histérico é

determinado pelo tamanho L,, enquanto ele é menor que Lyg.

Entendido o processo geral de crescimento de dominios com a aplicagao de um
campo magnético durante um tempo %,,, agora serda mostrado o que acontece ao se
retirar o campo, ou seja como se processa a relaxacao.

Inicialmente observa-se que o sistema é constituido de dominios de tamanho
L,, imediatamente ao se retirar o campo. Com a auséncia do campo o sistema é
induzido a buscar um estado de configuragao de equilibrio a campo nulo. O processo
de novo equilibrio nao é instantaneo, e acontecera com a formacao de dominios com
equilibrio interno a campo nulo, de tamanho tipico L(t), onde ¢ denota o tempo

passado apés a retirada do campo. Assim como L,,, L(t) terd dois regimes distintos:

i- L(t) < L,: Essaregido temporal é denominada de regido de quase-equilibrio,
a qual é bem caracterizada pela relaxacao extremamente lenta do sistema. Nessa
fase ocorrem rearranjos internos dos spins no sentido de estabelecer um equilibrio
interno a campo nulo nos dominios formados na fase anterior. Eventualmente, tais

rearranjos passam a ocorrer em escalas L(t) = L,, apds t = t,,.

ii- L(t) > Ly: Também chamado de regime de aging, esta etapa é caracteri-
zada pela busca do sistema como um todo em atingir o equilibrio a H = 0. Assim,
nesse regime ocorre um crescimento relativamente rapido dos dominios a partir do
tamanho L,,.

As consideragoes acima discutidas sobre crescimento e relaxacdo de dominios
serao uteis na analise dos dados no sistema Feyo5Zng75Fy, via simulacao Monte

Carlo, através dos protocolos ZFC-Quenched, ZFC-Lento, FC e dos ciclos de his-
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terese (veja Cap. 5).

2.4 Funcao de autocorrelacao temporal

A funcao de autocorrelagao temporal de spins de dois tempos, é definida como

N

Ot ty) = %; < Si(ty)Si(t +t) > (2.21)
onde N é o niimero de spins da rede, S;(¢+t,,) indica o valor do spin para o i-ésimo
sitio da rede no final de um tempo ¢ + t,,, sendo S;(t + t,,) = Si(tw) quando t = 0
e < > denota a média térmica. Tal quantidade é uma importante ferramenta no
estudo de dindmica de VS. Existem formas alternativas de calcular C(t,%,). Uma
delas é feita a partir da distribuicdo de volume dos dominios e da sua ativacao
sobre barreiras de energia livre de altura tipica AF (L), como mostrado em detalhes
no trabalho de Barbosa e colaboradores para o sistema Feyo5Zng75F2 em sua fase
VS [10, 8]. Embora C(t,t,) seja uma quantidade acessivel somente através de
tratamentos tedricos, analiticos ou computacionais, é possivel relaciona-la a fun¢ao

resposta magnética, dada por
1

onde H ¢é o campo magnético aplicado, de forma que

1-C(t)

s (2.23)

xzro(t) =
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sendo T a temperatura em que o sistema estd termalizado e C(t) = C(¢,t, = 0).
Tal relacao é valida equanto ¢ < t,, ou seja no regime de quase-equilibrio onde se
aplica o Teorema de Flutuacao e Dissipagao (FDT) [35].

Como se fosse possivel atingir o estado de equilibrio genuino de um VS no
regime de longos tempos ¢ e ¢ (Se é que tal estado de fato existe), terfa-se que
< Si(t)S;(t) =1 >, isto é, C(t,t), implicando que os spins estariam congelados.
Contudo, a dinamica em tais sistemas é extremamente lenta e ocorrem mudancas e
flutuacoes inevitaveis nas configuragoes inicial de spins, originando dominios que por
sua vez indicam um estado fora do equilibrio, fazendo com que C(¢,%) < 1 mesmo
para os mais longos tempos experimentais e numéricos a que até agora se teve
acesso. Esses dominios tém energia livre AF(L) ~ JLY, como visto anteriormente.
De acordo com a hipdtese da teoria de escala mostrada em [34], a probabilidade de

se ter um dominio de tamanho L na configuracao de equilibrio é escrita como

Ir Jo

P(AF(L)) x AF(L) X Iy

(2.24)

ou seja, quanto maior a energia do dominio, menos provavel dele existir; f; é a

funcao de escala definida como
fo = fu(AF(L)/LY). (2.25)

Por outro lado, a fungao de correlagdo C(t), por ter valor modificado pela existéncia
ou nao dos dominios, deve ser proporcional justamente a probabilidade deles exis-

tirem:
1
_y -

C(t) o< P(AF(L)) = (2.26)

Dissertacao de Mestrado - Departamento de Fisica - UFPE



2.4 Funcao de autocorrelacao temporal 20

Substituindo na expressdo acima as equacoes para L(t) calculadas anteriormente,
obtém-se, no regime ¢t < t,, de relaxagao interna de spins nos dominios via ativagao

térmica sobre barreiras de energia:
C(t) x 1/[kgT In(t/to)]V", (2.27)
no modelo de droplets convencional, e
O(t) o 1/(t/to)"*=7/°, (2.28)

no modelo de droplets em x ~ x).
No caso de crescimento mais rapido de dominios via ativacao sobre barreiras
(regime de aging), o cdlculo é basicamente o mesmo, com uma pequena mudanga

no expoente de y para A > y:

C(t) < 1/[kpT In(t/to)MY, (2.29)

no modelo de droplets convencional, e
C(t) oc 1/(t/to)* 27/, (2.30)

no modelo de droplets em x ~ z,,.

A andlise acima, em particular as equacoes Eqs. (2.28) e (2.30), serd extrema-
mente aplicada no Cap. 5 na interpretagdo dos dados de C(t,t,), obtida via si-
mulagao Monte Carlo do sistema Fe,Zn;_,F5, em z = 0.25 ~ z, = 0.24, através
de diversos protocolos. Nesse caso, os expoentes, z(T, H) e \(T, H, t,,) poderao ser

identificados como:
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z(T,H) =ygT/C (2.31)

no regime de quase-equilibrio e

AT, H) = \gT/C (2.32)

no regime de aging.
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Capitulo 3

O Antiferromagneto Desordenado

Fexan_ng

3.1 O Antiferromagneto FeF,

O antiferromagnetismo é um tipo de fase magnética onde os momentos magnéticos
de sitios primeiros vizinhos alinham-se na mesma direcao, porém em sentidos opos-
tos. Como conseqiiéncia, os momentos cancelam-se entre si, resultando em uma
magnetizacao total nula. A transi¢do de fase para um estado antiferromagnético é
conhecida como transicao de Néel e ocorre a temperatura chamada temperatura de
Néel, Ty. Acima de Ty a energia térmica excede a energia de troca e o material
torna-se paramagnético [36].

A magnetizagdo na fase antiferromagnética (AF) é nula se tomada em toda a
rede, porém nao é nula se considerada em cada subrede isolada (magnetizagao de
sub-rede ou staggered). Para T > Ty, contudo, mesmo a magnetizagdo de sub-rede

é nula. Assim, a magnetizagdo de subrede é o parametro de ordem de tal fase.

22
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Um exemplo de um antiferromagneto é o isolante FeF,, cujos ions de ferro en-
contram-se dispostos nos vértices de uma rede tetragonal de corpo centrado, como
mostrado na Fig. 3.1. Por nao possuir momento magnético, o flior presente nao
interfere nas propriedades magnéticas do material. Desta forma, tais ions serao

omitidos em consideracoes posteriores dessa natureza.

Figura 3.1: Esquema 3d de uma rede BCC. Na rede tetragonal de corpo centrado a
aresta ao longo de um dos eixos tem tamanho distinto das arestas perpendiculares
a ela.

O FeF, é uma realizagdo experimental quase perfeita de um sistema Ising tridi-
mensional, onde os spins estao orientados ao longo de um eixo de facil magnetizacao
do cristal (eixo ¢). Isto se deve a forte anisotropia de ion tinico a que os fons de ferro
estao sujeitos e também porque as interagoes de troca entre os spins sao predomi-
nantemente de primeiros vizinhos [37]. De fato somente para campos magnéticos

altissimos (H 2 357" a simetria Ising do sistema é quebrada, e uma fase spin-flop
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3.1 O Antiferromagneto FeF 24

Figura 3.2: Diagrama de fases H vs. T do FeFy, [38, 39, 40] mostrando as fronteiras
das fases AF-SF(spin flop) e AF-PM, representadas pelas linhas cheias, e as linhas
de estabilidade representadas pelas linhas tracejadas.

se origina a baixas temperaturas, como mostra a Fig. 3.2; nesta fase os spins médios
apresentam componentes transversais (ao eixo ficil) nao nulas.

Do ponto de vista estrutural, o FeFy é isomorfo aos compostos ZnFy, MnFy
e CoFsy. A campo magnético nulo, o FeFy sofre uma transicio AF-PM a uma
temperatura Ty=78.4K [38, 41].

O Hamiltoniano para o cristal a campo nulo deve entao ser escrito como

H=> Hi+> > JSm-Sms+ Hu - (3.1)
7 l

<m,§;>

O primeiro termo,
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Figura 3.3: Representacao do isolante FeF,, mostrando os tipos de interacoes de
troca J; entre os fons de Fe™ de primeiros vizinhos [37]

leva em conta os efeitos de campo cristalino e o acoplamento spin-érbita dos ions
Fet?, dominado pela forte anisotropia de fon tinico do sistema. O segundo termo é o
termo de exchange, onde [ é somado sobre os diferentes tipos de vizinhos, e < m, §; >
denota a soma sobre todos os pares dos [-ésimos ions vizinhos m e m + ¢;; cada par
de ions ¢ incluso uma tnica vez. Os primeiros tipos de vizinhos para um dado fon de
Fe™ sdo indicados na Fig. 3.3. O terceiro termo da Eq. (3.1) representa a interagio
magnética dipolo-dipolo.

No trabalho de Hutchings et al. [37] foram determinados D = (6.4640.29) cm™!,
Ji (acoplamento de primeiro vizinho ao longo do eixo ¢) = (—0.048 £ 0.060) cm ™,
J> (acoplamento de primeiro vizinho para fons dos vértices e o corpo do centro da
cela) = (+3.64 £ 0.10) cm ™! e J3 (acoplamento de primeiro vizinho ao longo do

eixo a) = (4+0.194 + 0.060)cm™". Como comentado a seguir, a forte anisotropia de
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3.2 O Antiferromagneto Desordenado Fe,Zn;_,F, 26

ion tnico do sistema permitird descrevé-lo via o hamiltoniano Ising, para campos
menores que H < 357 e em toda a extensdo de concentragoes de fons magnéticos,

x.

3.2 O Antiferromagneto Desordenado Fe,Zn;_.F-

A desordem pode ser introduzida num sistema através da substitui¢do aleatéria
de ions magnéticos por atomos que possuam momentos magnéticos nulos. Ao lidar
com o composto FeF,, uma boa escolha para a substituicao dos fons Fe™ é o Zn*?
devido ao isomorfismo comentado na se¢ao anterior. A grande riqueza no diagrama
de fases do composto Fe,Zn;_,F, e o fato deste ser uma representacao experimental
do modelo de Ising-3d [42] justificam a extensa gama de investigagoes nas ultimas
décadas.

Montenegro e colaboradores [7, 15] realizaram um intenso trabalho na tentativa
de mapear o diagrama de fase desse composto, mostrando inclusive que para x <
0.31 o mesmo apresenta caracteristicas de vidros de spin. Na Fig. 3.4, é ilustrado
um diagrama de fases esquemdtico do composto Fe,Zn; ,F, em funcao de 7', H
e z. De modo geral, nota-se que a linha critica T.(H) que separa a fase PM da
fase com configuracdio AF de spins (fase AF a z = 1.0; fase REIM a z < 1.0 e
H = 0; fase RFIM a x < 1.0 e H # 0) se extingue em z ~ 0.3. De fato, para
concentragdes menores (porém superiores a , ~ 0.24, concentracdo de percolacdo
abaixo da qual nenhum tipo de ordem de longo alcance existe), o sistema apresenta-
se no estado VS a H = 0 e, ao menos nas escalas de tempo observaveis, também a
H # 0. Nessa fase a linha de equilibrio T,,(H) (linha de irreversibilidade, T;(H),

ou linha de Almeida-Thouless, AT [24]) marca a fronteira para a fase PM. Observa-
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3.3 A Fase Vidro de Spin no composto Fego5Zng.75F 27

Figura 3.4: Diagrama de fases do composto Fe,Zn;_,Fs em funcao de 7', H e x
(13, 45, 46, 47].

se que para x > 0.3 tal linha possui concavidade oposta a da fase VS, tipica do
comportamento RFIM; de fato, em maiores z a mudanca de concavidade observada
indica um cruzamento (crossover) entre os comportamentos RFIM e vitreo para
altos campos. Mais recentemente, a caracterizacdo mais detalhada destas fases

ainda tem revelado interessantes propriedades [43, 44].

3.3 A Fase Vidro de Spin no composto Fego;Zn 75F5

A concentracdo x = 0.25 possui caracteristicas especiais no antiferromagneto
Fe,Zn;_,F, dada a sua proximidade ao limiar da percolagao, z, = 0.24. De fato, os
trabalhos realizado por Montenegro e colaboradores [48, 49, 50] mostraram evidéncias
experimentais do comportamento tipico vidro de spin do antiferromagneto diluido

Feg.05Zng 75F2 a baixas temperaturas [37]. Tais evidéncias foram observadas através,
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por exemplo, das medidas da magnetizagao (M) e susceptibilidade a.c. (x), as quais
se mostraram fortemente dependentes da histdria abaixo da temperatura de congela-
mento, como é esperado em materias nessa fase magnética. Nota-se que medidas de
M e x feitas depois do resfriamento a campo nulo (procedimento Zero Field Cooling
- ZFC) sao diferentes das realizadas quando o resfriamento é feito com a aplicagao
do campo (procedimento Field Cooling - FC) [23]. A Fig. (3.5) [23, 49] mostra a
dependéncia com a temperatura da magnetizacao do composto Feyo5Zng 75F2 nos
procedimentos ZFC e FC, para varios valores de campos aplicados. Os pontos que
definem a linha de irreversibilidade T;(H) sdo mostrados na Fig. (3.6), e sdo deter-
minados a partir da temperatura abaixo da qual as curvas de magnetizacao ZFC e
FC sao distintas. Na regiao acima de 7; na Fig. (3.6) a fase é paramagnética (PM),
enquanto que uma fase vidro de spin ocorrre abaixo de T;(H), ao menos nas escalas
de tempo observaveis no laboratério. Durante um longo tempo os mecanismos mi-
croscopicos responsaveis pela inducao da fase vidro de spin nao foram totalmente
compreendidos, sendo sugerido [23] que tal fase se devia a competi¢ao entre as in-
teracgoes de curto alcance, implicando na alteragao no balanco das forcas de exchange
devido a grande diluigao.

Utilizando a simulagao de campo médio sitio a sitio, Raposo e colaboradores [48]
mostraram a importancia da frustracao existente no sistema Feg957Zng 75F9, € con-
cluiram que a fase vidro de spin se devia ao efeito combinado da pequena frustragao
presente e a alta dilui¢ao aleatéria dos fons magnético de Fe™ a H = 0. Posterior-
mente, a existéncia da fase vidro de spin a z = 0.25, mesmo a campo nulo, foi posta
em duvida, via andlises de espalhamento de néutrons [51] e de dinamica da suscep-
tibilidade a.c., Xq.. [52]. Em particular, a andlise dos dados de x,.. realizados por

Jonason e colaboradores [52], indicou a auséncia de uma dindmica critica préxima
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Figura 3.5: Dependéncia com a temperatura da magnetizacao do composto
Fego5Zng 75F2 nos procedimentos ZFC e FC, com aplicagao de varios valores de
campo magnético uniforme [49, 48].

a T, entdo atribuida a inexisténcia da transi¢ao de fase genuina. Entretanto, uma
nova andlise de dados corroborou o resultado anterior de Rezende et al., segundo
o qual a dinamica critica prevalece préximo a transicao, inclusive com expoentes
criticos da classe de universalidade de vidros de spin.

Nos trabalhos recentes de Barbosa e colaboradores [10, 53, 54, 55, 8|, usando
simulacao de Monte Carlo, evidenciou-se o comportamento tipico de um vidro de
spin genuino, deixando claro haver a fase vidro de spin mesmo sem o termo de
frustracao js, sugerindo que a auséncia de flutuagoes térmicas na abordagem dada
por [56] superestimou a influéncia da pequena interacdo frustrada. Através do com-

portamento do calor especifico mostrou que a frustracao sé apresenta algum papel
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Figura 3.6: Dependéncia com o campo da temperatura de irreversibilidade, T;(H),
onde a linha sélida é um ajuste proveniente dos dados experimentais [13] e a linha
pontilhada é a previsao tedrica de Almeida-Thouless [24]

relevante para baixissimas temperaturas, 7' < 1K, como pode ser visto na Fig. 3.7
(b). A anélise microscépica do sistema Fego5Zng 75F2 mostrou que a fase vidro de
spin a baixas temperaturas é caracterizada pela presenca de aglomerados finitos,
com ordem interna AF, orientacao aleatéria e fortemente correlacionados no tempo
e espaco. O estudo da dinamica, com base na magnetizacao remanente e funcao
de autocorrelacdao temporal, mostrou-se que tal composto apresenta todas as carac-
teristicas observadas em vidros de spin de curto alcance, bem como esta de acordo
com o modelo de droplets préximo a percolagdo. Na Fig. 3.7 (a) encontram-se
dispostos a curva de histerese, com e sem frustracao para alguns valores de temper-

aturas, na fase vidro de spin, com o detalhe da formacao de degraus, ou platos, na
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Figura 3.7:

(a)Ciclo de histerese a T =

T (K)

51K e T = 1.3K (B) Dependéncia

do calor especifico C,,, com a temperatura a H = 0. Casos frustrado (J;/Jo =
—0.013, J3/Js = 0.053) e nao frustrado (J; = J3 = 0) estao indicados [8].

No trabalho de Brito [9], realizado através da simulacido de Monte Carlo, conseguiu-

se reproduzir, em bom acordo com os resultados experimentais obtidos por Mon-

tenegro et.al. [23, 48], a dependéncia da histéria com o procedimento adotado para

o composto FeyZn;_,Fy, a T' < T}. Foram feitas medidas de TRM e IRM, Fig.

3.8, e da magnetizacdo remanente que permitiram a determinacao da curva de ir-

reversibilidade deste sistema, Fig. 3.9. Além disso, neste trabalho detalhou-se a

formacao de platos na curva de histerese. No Capitulo 5, serao apresentados estu-

dos de dinamica e relaxacao no protocolo de histerese, em particular nas regioes de
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platos, interpretados a luz do cendrio de crescimento e relaxacao de dominios.
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Figura 3.8: Resultado de simulacao de Monte Carlo para o composto Fego5Zng 75F2,
mostrando a dependéncia da magnetiza¢ao remanente Mg, com o campo H [9].
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Figura 3.9: Linha de irreversibilidade induzida pelo campo para o sistema
Feg95Zng 75F2, onde a linha cheia representa a linha de Almeida-Thouless [24] e
a linha tracejada mostra a estimativa de Brito [9] via simulacao Monte Carlo.
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Capitulo 4

Monte Carlo

4.1 Introducao

A simulac¢ao computacional exerce um papel importante na Ciéncia contemporanea
por ser o elo entre previsoes tedricas e resultados experimentais. Além disso, ela
permite estudar efeitos complexos do sistema inteiro através de regras de comporta-
mento individuais [57]. Como exemplo, cita-se o sistema antiferromagnético diluido
Fe,Zn,_,F; em que a dinamica é descrita a partir do hamiltoniano Ising, com a
competicao entre as interacoes de curto alcance, o campo externo aplicado e as
flutuacoes térmicas.

Além das flutuagoes térmicas inerentes a qualquer sistema fisico a temperatura
finita, os erros estatisticos ocasionados no processo de simula¢ao devem-se também
as limitacoes computacionais (a memoria que limita o tamanho do sistema e a ve-
locidade da CPU que restringe o tempo de observacao ou o nimero de passos da
simulacao)[57]. Tais erros podem em geral ser minimizados aumentando-se o nimero

de amostras estudadas e o tamanho do sistema, bem como o tempo de simulacao.
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A simulagao computacional permite gerar informacgoes sobre o sistema de inte-
resse em nivel microscépico [57], como, por exemplo, as orientagbes dos spins em
um sistema Ising. A conversao dessa informacao em termos macroscopicos é dada
pela Mecanica Estatistica, podendo ser de equilibrio ou de nao-equilibrio de acordo
com o sistema estudado. As posicoes dos fons magnéticos e as orientagoes dos spins
definem uma configuracdao. De acordo com o método utilizado, regras de inversao
dos spins sao estabelecidas. No modelo de Ising, por exemplo, a cada novo conjunto
de orientacoes de spins, uma nova configuragao é gerada e a evolugao da simulacao
se d& através de inversoes sucessivas dos spins, ou seja, da geracdo de sucessivas
configuracgoes.

Existem dois tipos de processos para gerar as configuracoes: o deterministico e o
estocastico. No processo deterministico, a partir do potencial de interacao as forcas
atuantes sao calculadas e as equacoes de movimento sao resolvidas para um intervalo
de tempo; ou entao, a média estatistica é tomada sobre todas as configuracoes
acessiveis ao sistema. Este tipo de processo nao pode ser aplicado ao nosso caso
pois o nimero de spins envolvidos é muito superior aos recursos computacionais
disponiveis, de modo que, no caso da simulagao estocastica Monte Carlo, o processo
de medicao é realizado nao sobre todas as configuracoes permitidas, mas sim sobre
as configuragbes estatisticamente mais relevantes (importance sampling) [58].

Como utilizou-se o método Monte Carlo para os estudos realizados neste tra-
balho, sera feita neste capitulo uma breve apresentacao do método, mostrando as
regras de atualizagao dadas pelos algoritmos de Metropolis e de banho térmico (heat

bath), bem como os protocolos “experimentais”usados na simulagdo computacional.
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4.2 0O método Monte Carlo e a Mecanica Estatistica

O estudo da natureza feito a partir da Mecanica Estatistica se da pela observacgao
e medida dos valores médios das grandezas fisicas. Para isso é necessario realizar
antes de tudo a escolha do ensemble estatistico que melhor se adequa ao problema.
O total das configuracoes acessiveis ao sistema depende diretamente da quanti-
dade de graus de liberdade do mesmo. O valor médio de um observavel A, < A >,
é obtido através da expressao:
Ng
<A>=) PA, (4.1)
1=1
onde Ng indica o nimero de configuracoes permitidas ao sistema e P, é a distribuicao
de probabilidade do sistema. No caso do modelo de Ising com N sitios, como ha duas
possibilidades para os valores de spin em cada sitios, essa soma deve ser realizada
sobre 2V configuracoes. P, é definido de acordo com o tipo de ensemble do sistema.
Para este trabalho o ensemble canonico é o mais adequado uma vez que o niimero
de fons magnéticos permance inalterado e é dado pela concentracdo z = 0.25. Assim

P, neste ensemble é dado pelo peso de Boltzmann:

eiﬁEl

P= e
N _
ZmE:I e BEm

, (4.2)
onde E; é a energia do estado I, 8 = 1/kgT, T é a temperatura do reservatério
térmico e kg é a constante de Boltzmann.

Os resultados das médias da Eq. (4.1) estdo de acordo com os valores obtidos
pela Termodinamica quando o tamanho do sistema N vai ao infinito, ou seja no

limite termodinamico, N — oo. Para N grande, torna-se entao impraticavel utilizar
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uma férmula dessa natureza para efetuar cédlculos numéricos [59]. Na tentativa
de estudar sistemas através da Mecanica Estatistica via simulagao computacional,
deve-se restringir o tamanho do sistema, tornando-o finito, uma vez que a reproducgao
direta do limite termodinamico é impraticavel. O método de Monte Carlo apresenta-
se como uma op¢ao eficaz no estudo de sistemas finitos, no qual a média da Eq.
(4.1) ndo é feita sobre todos os possiveis estados e sim somente para os valores mais

representativos, fazendo com que < A > possa ser obtida como,

1 M
A>S=__ A . 4.
<A> M; ; (4.3)

O problema consiste em saber as circunstancias em que o valor esperado da grandeza
A pode ser obtido, de forma satisfatéria, pela (4.3). O método Monte Carlo responde
a estas perguntas de maneira satisfatoria, como sera visto em seguida.

A idéia do método Monte Carlo [59] consiste em escolher uma sequéncia de
configuracoes independentes, constituindo uma cadeia de Markov. Algumas con-
figuragoes iniciais sao geradas longe do equlibrio, mas a medida que o tempo evolue
o sistema tende a ocupar configuragoes mais préoximas do equilibrio, as quais podem
ser utilizadas para a média da Eq. (4.3). Designando por w(y — y') a probabilidade

o ~ ~ ! ~
de transicao entre as configuracoes y e y , pode-se escrever a equacao mestra,

O Ply,t) = Yl - )P0 —wly - )PaH] . (44)

Depois de percorrer um numero suficientemente grande de elementos da seqiiéncia,
as probabilidades passardo a assumir a forma mostrada na Eq. (4.2). Uma condicdo

suficiente para o equilibrio é dada plea equacao do balanco detalhado,
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Py)w(y—y) = Po(y)wly —y). (4.5)

Assim, as probabilidades devem ser escolhidas de tal forma que

!

w(y —y)

m = exp(—FAH) , (4.6)

onde AH é a diferenca de energia entre as configuracoes y e ¥ .
Duas escolhas freqiientes para as transi¢des de probabilidade w(y — y') em

simulacoes Monte Carlo sao dadas a seguir.

1- Algoritmo de Metropolis. Neste algoritmo sempre aceita-se que o sis-
tema mude de estado se a energia do estado y for maior que a do estado tentativa
y': caso contrario, se AH > 0, a mudanca de estado se processard de acordo com a

probabilidade exp(—SAH), ou seja,
F(z) = Min(z,1) , (4.7)

onde z é um numero aleatério gerado e F(z) a fun¢do que define a escolha do
valor minimo entre este nimero e 1, sendo esta por sua vez comparada ao peso
de Boltzamnn mostrado na Eq. (4.2); assim, se F' > P o sistema permanecerd
inalterado; caso contrario, o sistema aceitard a nova configuracao. No caso do modelo
de Ising com interacoes de curto alcance, escolhe-se um spin ¢ aleatoriamente e
calculam-se as energias locais do estado atual e do tentativo; em seguida, determina-
se a diferenca de energia AH;, invertendo-se o spin se esta for negativa ou, caso

contrario, segundo uma probabilidade exp(—SAH;).
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2- Algoritmo de Banho Térmico. Neste caso a funcao F' é dada por,

F(z) = , (4.8)

que corresponde a uma, probabilidade de aceitacao que independe do sinal de AH.

Esta regra recebe o nome de dindmica de Glauber, na qual o valor de x é dado por

1/2[1 — tanh(1/28A%)] [59].

4.3 Implementacao do método Monte Carlo ao
sistema Fe0_25Zn0_75F2

Considera-se o hamiltoniano de um sistema antiferromagnético de spins Ising

(S; = £1) diluido aleatoriamente numa rede BCC de N sitios

H(S)= D Ji€i;SiS; — H Y €S (4.9)
<G> i

onde o simbolo < 7,5 >, [ indica soma sobre todos os pares de vizinhos dos tipos
I =1,1 =2el = 3 interagindo respectivamente com energia de ezchange [37]
Ji = —0.048 cm™,J, = +3.64 cm™! e J3 = —0.194 cm™! como mostra a Fig. 3.3 e
H indica o campo magnético uniforme aplicado ao sistema. As variaveis de ocupacao
€; assumem valores 0 ou 1 aleatoriamente e permanecem com o mesmo valor ao longo
de toda a simulagao (diluigdo quenched), satisfazendo o vinculo de que a concen-
tragao dos ions magnéticos seja de € = x = 0.25 em cada subrede, no caso do
estudo na fase VS. Na preparagao das amostras, optamos por uma descri¢ao do tipo

ensemble canodnico, eliminando assim flutuag¢oes no nimero dos sitios ocupados e
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permitindo que o sistema seja sensivel aos efeitos das mudancas de temperatura e
da aplicacdo de um campo externo, o que nao ocorreria se o ensemble fosse mi-
crocanonico. Embora nao haja diferencas significativas entre medidas feitas com
base no ensemble gra-canonico, esta forma de ocupacao da rede previne ruidos nas
medidas das grandezas medidas devido a presenca de gradientes de concentragao na
amostra [10]. A temperatura e o campo magnético admensionais sdo reparametriza-
dos respectivamente como: T = kgT/Jo e H = h/Jy e as interagoes de exchange
foram normalizadas pela interacao inter-subredes J;. A conversao das grandezas
apresentadas no texto devem ser multiplicadas por 12.75 K no caso da temperatura
T e multiplicadas por 9.49 T para o campo magnético H. O campo efetivo “sen-

tido” pelos spins dado por
hi - ZlehSll +Zel2sl2 +Zel35l3+h 3 (410)
I lo I3

onde j; = Ji/Jo = —0.013 e j3 = J3/Jo = 4+0.053 [37]. Assim podemos substituir a

representacao do hamiltoniano mostrada na Eq. (4.9) por,
H= hs; (4.11)

sendo ¢ somado sobre todos os /N spins da rede.

Todos os resultados apresentados neste trabalho foram obtidos via simulagdo
computacional Monte Carlo, sendo o algoritimo de banho térmico usado na atua-
lizacao dos spins. O tamanho da rede simulada é N = 2.L?, com L = 32, tendo
32 amostras avaliadas, sob condig¢oes de contorno periddicas. Desse modo, além
da média térmica canonica, foi realizada também em todas as medidas uma média

configuracional sobre as amostras. Percorreram-se as seguintes etapas ao executar
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0 programa:

2- escolhe-se uma configuragao inicial aleatéria do sistema de spins, indicando

que o material encontrava-se em sua fase paramagnética, ou seja a T > T¥;

#t- selecionam-se os sitios da rede, atualizando-os através do algoritmo de
banho térmico, calculando o valor r = exp(—SAH), onde AH = Hy— H, é a variagao
de energia associada a mudanga de sinal do spin no sitio selecionado (caso este esteja
ocupado). Foi construida uma tabela prévia de valores possiveis de AH para econo-
mizar o tempo de computacao, uma vez que cada spin s6 interage com o0s primeiros

vizinhos;

222- compara-se r com um numero aleatério ¢ escolhido, de tal forma que

se ¢ < 1+Lr entao o spin é invertido; caso contrario, o spin permanece com a sua

configuragio inicial (veja Eq. (4.8));

tw- guarda-se a configuracao gerada da forma descrita e escolhe-se seqiiencial-

mente um novo sitio para voltar a segunda etapa.

Cada vez que o programa percorre toda a rede, uma unidade é acrescentada ao
tempo, ou seja, o tempo t, que serd mencionado no estudo da dinamica indica o
nimero de vezes que o programa realiza a atualiza¢do dos spins (ou o nimero de
passos Monte Carlo - Monte Carlo steps (MCS)). Os protocolos utilizados no estudo

da dindmica do sistema Feg o5Zng 75F2 foram os seguintes (ver também Cap. 5):

Zero Field Cooling - Quenched (ZFC-Quenched). Neste protocolo, o

sistema ap6s ser iniciado na configuracao aleatéria PM, é resfriado diretamente
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na temperatura de interesse. Esta, por sua vez, é mais baixa que a temperatura
de congelamento (freezing), T < Ty. Sao efetuados t,, passos Monte Carlo com a
aplicagao de um campo magnético H o qual é retirado em seguida, passando-se entao
a realizar as medidas de interesse a campo nulo em funcao do tempo ¢, contado a

partir de %,,.

Zero Field Cooling - Lento (ZFC-Lento). Neste procedimento, o pro-
grama é resfriado, a campo nulo, de forma lenta até atingir a temperatura de in-
teresse, T < T;. Utilizaram-se 5.10* MCS para a termaliza¢do em cada temper-
atura, desde a temperatura na regiao PM até a temperatura 7. Teste feitos em [9]
mostraram que essa termalizacdo é suficiente para a realizacdo das medidas. Apds
serem termalizadas em 7', a seqiiéncia do programa é idéntica a que é realizada
no ZFC-Quenched, envolvendo a aplicagao de um campo durante um tempo t, e

realizacao das medidas apds a sua retirada.

Field Cooling - (FC). Este procedimento é bem parecido com o ZFC-Lento,
com a Unica diferenca de se ter um campo magnético aplicado durante o resfriamento,

permanecendo este ainda durante t,,.

Histerese. O protocolo utilizado no estudo da histerese é o de resfriar de
forma rapida, a campo nulo, como no ZFC-Quenched, durante 5.10* MCS a T' = 0.01
fixa. Em seguida aumenta-se o campo até atingir H = 2.0, partindo de H = 0,
através de incrementos AH = 0.05, com 10> MCS para cada novo H; finalmente, o
sistema ¢é levado até H = —2.0 e, na seqiiéncia, de volta até H = 2.0, seguindo o

mesmo procedimento.
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Capitulo 5

Vidro de Spin Ising no Limiar da
Percolacao: Comportamento

Dinamico e Histerese

Na tentativa de compreensao do comportamento dinamico do sistema Feg 95Zng 75F9
abaixo de sua temperatura de congelamento T' < T, ou seja na sua fase VS, realizou-
se uma extensa coleta de dados com o uso de quatro processos diferentes para gerar
as condicgoes iniciais de medida do sistema, os quais encontram-se descritos em de-
talhes na secao 4.3.

Nos protocolos Zero Field Cooling-Quenched (ZFC-Q), Zero Field Cooling-
Lento (ZFC-L) e Field Cooling (FC) ha uma divisao natural das etapas que vao
desde a configuracao inicial até a realizagdo de medidas: na primeira das trés etapas
resfria-se a amostra; na segunda delas ha aplicagdo, ou permanéncia, de um campo
magnético uniforme durante um intervalo de tempo t,,; e na ultima etapa o campo

é retirado e sao realizadas medidas de autocorrelacao temporal de spins e magne-

42
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tizacao remanente. Além desses protocolos, reproduziram-se também as curvas de
histerese obtidas no trabalho de Brito [9] e observou-se, em particular, como ocorre

o processo de relaxacao nas regioes de formacao de platos a 7' = 0.01.

5.1 Resfriamento ZFC - Quenched

Este protocolo é o utilizado mais freqiientemente no estudo do crescimento de

dominios em VS [35]. Ele é dividido em trés etapas:

a) Resfriamento Quenched: Na simulacdo representando este resfriamento, néao
h4 nenhuma atualizacao de spins durante esta etapa, ou seja nao ha passos MC
(MCS). A configuracdo inicial da amostra é totalmente aleatdria, indicando que a
configuracao nesta etapa do procedimento esta bastante distante da configuragao de

equilibrio para a temperatura 7' < Ty a H = 0.

b) Envelhecimento da amostra com campo aplicado: E aplicado um campo magné-
tico uniforme H durante um intervalo de tempo %,,. Durante a aplicacao do campo

kT/C (para maiores

acontece a formagdo de dominios de tamanho L, ~ (t,/t,)
detalhes veja se¢do 2.3), os quais possuem um equilibrio interno a H # 0. Assim, ao
final de t,, o sistema é uma colecao de dominios de tamanho tipico L,,. Em escalas
maiores que L, isto é, fora dos dominios, o equilibrio local nao teve tempo de ser

atingido e o sistema guarda essencialmente a configuragao do substrato aleatério da

etapa anterior.

¢) Medigao: O cronémetro é zerado ao final de t,. Desta forma, ¢ = 0 representa

o instante exato em que o campo H é desligado. O desligamento do campo, por sua
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vez, causa uma resposta no sistema no sentido de que o novo estado de equilibrio
buscado sera o estado a campo nulo, fazendo com que ao final da etapa ocorram
dominios com ordem interna VS a H = 0, cuja formacgao iniciada a partir de rear-
ranjos internos dentro dos dominios de tamanho tipico L,, anteriormente formados.

O tamanho desses novos dominios serd dado por L(?).

10

Cltt,)
T

[

WNNNNRERRROO00000
OUIRARNOOOHUIOUTRARWNEFLO

I

ITIITIIITIIIIIIIIIT

-1 . .
310, 0 102 10° 10°
t (MCS)

Figura 5.1: Dependéncia de C(t, t,,) com ¢, para vérios valores de campo no protocolo
ZFC-Quenched com t,, = 103.

Além do parametro t,, e da temperatura de referéncia 7', o campo magnético é
naturalmente um parametro importante do sistema; H se apresenta em trés regimes
distintos, como é possivel comprovar na Fig. 5.1. A fim de compreender qual o
papel do campo magnético no comportamento dindmico desse material, serd feita a

seguir uma andlise para cada tipo de regime de campo.
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5.1.1 Regime de campos baixos

Considera-se campo baixo todo aquele que satisfaca a relacdo H < zJs, onde x é
a concentracao de ions mangnéticos e J é o termo de exchange dominante entre as
subredes. Por considerar todos fatores normalizados com relacao a J, e x = 0.25,
tem-se que H < 0.25 nesse regime. Isso serd também verificado no protocolo ZFC-
Lento e FC, descritos na préximas secoes.

Para este regime, ao final de t,, os estados com equilibrio interno a H # 0 serao
parecidos com os dominios a campo nulo. Isso é conseqiiéncia do fato de que durante
tw 0 crescimento de dominios com equilibrio interno H # 0 nao tera alcancado a
escala tipica de campo Ly ~ (Jy/H)Y4/27Y (ver secdo 2.3), ou seja, L, < Ly,
a partir do qual a aplicacao do campo H durante ¢, altera consideravelmente a
dindmica do sistema. Desse modo, os resultados para C(t,t,) para H pequeno sao
parecidos com os resultados a H = 0, como pode ser visto na Fig. 5.2.

Em t < t,, ocorrem apenas rearranjos internos de spins em escalas L(t) buscando
o estado de equilibrio a H = 0 como discutido na secao 2.3. De acordo com o calculo
de C(t,t,) [ref], adaptado no nosso caso para o modelo de droplets em © ~ x,, nesse
regime deve-se ter C(t,t,,) o 1/t*"H) onde z(T, H) é o expoente que caracteriza
os decaimentos de quase equilibrio de C(t,t,), como mostrado na se¢ao 2.4. Como
argumentado, nesse regime espera-se pouca ou nenhuma, dependéncia de z(¢, H)
com t,. Na Fig. 5.3 é mostrado o ajuste do tipo C(t,t,) o< 1/t*%H) para t < t,,
T=04,H=0e H=0.4, com z(T,H =0.0) =0.04 e z(T, H = 0.4) = 0.03.

Com a evolugao de t, os dominios L(t) crescem e para t ~ t,, tem-se que L(t) ~
L,, ou seja, os rearranjos ja ocorrem em toda a extensao interna dos dominios
modificados na regiao de quase-equilibrio. Assim, ¢,, e L,, podem ser chamados de

escalas de tempo e comprimento de crossover entre os regimes de decaimento lento
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Figura 5.2: Evolucao temporal de C(t, t,,) no regime de campos baixos, H = 0.1, 0.2

e a campo nulo, em 7" = 0.4 no protocolo ZFC-Quenched.
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Figura 5.3: Ajuste do tipo C'(¢,t,) oc t™*0H) t < ¢, x(T,H) ~ 0.04 a T = 0.4 (a),
H =10.0, e (b) H=0.4, no protocolo ZFC-Quenched.

(quase-equilibrio, t < t,,) e rdpido (ndo equilibrio ou aging, t > t,,) de C(t,t,).
Para t > t, ocorre o crescimento rapido destes dominios de tamanho tipico
L(t) > L,, contra o substrato aleatério da etapa (a), buscando o estado de equilibrio
global a H = 0 em toda a amostra. Porém, o sistema nao atinge este equilibrio
completo nas escalas de tempo observadas. Nesse regime, o comportamento previsto
pelo modelo de droplets perto da percolagao é do tipo C(t,t,) oc 1/tATHt) onde
MT, H,t,) é o expoente que caracteriza esse decaimento rapido de C(t,t,,) (ver se¢ao
2.4 para maiores detalhes) ou seja A > z. Como pode ser visto na Fig. 5.2, quanto
menor o valor de t, mais rapido é o decaimento de C(t,t,). Isto ocorre porque
quanto menores os dominios L,,, mais rapidamente os rearranjos internos atingirao
sua escala limite quando H é desligado, dando origem, na etapa seguinte, ao regime

de aging. Por outro lado, quanto menor o valor de 7', mais lenta a dinamica do
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sistema, uma vez que esta evolui em funcao da energia térmica disponivel para a
ativacao sobre barreiras de energia. Finalmente, de modo geral, quanto maior o
campo, mais lenta também a dinamica do sistema (veja a Fig. 5.1). De fato, como
comentado, quanto maior H, mais distintos sao os estados de equilibrio buscados
nas etapas (b) e (¢) do procedimento, o que deve se refletir em maiores barreiras
de energia a serem vencidas ao longo da evolugao do sistema. Tais consideragoes
implicam que \(T, H,t,,) deve ser fungao crescente de T e decrescente de H e t,,

(veja Fig. 5.6).

5.1.2 Regime de campos intermediarios

Consideram-se campos intermediarios aqueles tais que H ~ z.Jy. Neste regime,
ao final de t,, os estados com equilibrio interno a campo nulo e a H # 0 continuarao
a se parecer, porém com L, nao mais muito menor que Ly, fazendo com que a
influéncia do campo H ja comece a ser notada nas medidas de C(t,t,) apés este
ser desligado. De fato, as mudangas comecam a ser perceptiveis primeiramente para
valores de t,, menores, como mostra a Fig. 5.4.

O campo H enquanto aplicado promove reversao de spins, tendendo a in-
duzir um novo sentido de orientacdo dos spins, com respeito a configuragao ob-
servada no VS a campo nulo. Desse modo, a influéncia de H causa em C(t,t,,) =
[< S;(0)S;(t) >] uma tendéncia de evolugao temporal no sentido oposto & observada
em VS a H = 0 e, conseqiientemente, uma diminui¢dao no ritmo do decaimento de
C. De fato, dependendo do valor de H observa-se até mesmo uma, ligeira mudanca
de concavidade em C (Fig. 5.4 para H = 0.5 e 1.0 para valores menores de t,, ). Na
Fig. 5.5, mostra-se a tentativa de ajuste realizado na regiao de aging, t > t,,, para

C(t,ty) aT =0.4, H=0e H = 0.4, com os valores de \ expostos na Fig. 5.6.
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Figura 5.4: Evoluc¢ao temporal de C(t,t,) a T = 0.4 no regime de campos inter-
mediarios para H = 0.5 e 1.0, e também a campo nulo no protocolo ZFC-Quenched.
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Figura 5.5: Ajuste do tipo C o tMTHtw) ¢ > ¢, com T = 0.4 e H = 0.4, no
protocolo ZFC-Quenched. Veja os valores de A\(T, H, t,,) na Fig. 5.6

No artigo de Rieger [1] é mostrado que em sistemas VS observa-se a decomposicgao
da magnetizagao total, M(t,t,), em uma parte quase estacionaria, Meq(t), depen-
dente somente de ¢ e em uma parte de aging M aging (t,ty). Essas decomposigoes
podem ser de dois tipos: multiplicativa, com M(t,t,) = Meq(t)Magmg(t, tw); €
aditiva, assumindo a forma M(t,t,) = Meq(t) + M aging (t,ty). Tal propriedade
da magnetizacao também é evidenciada na funcao de autorrelagao temporal. Foi
observado no trabalho de Barbosa e colaboradores [8] que a fase VS a campo nulo
apresentada pelo sistema Feg 957Zng 75F9 apresenta um colapso perfeito do tipo mul-
tiplicativo para o scaling na forma C(t,t,)t*™") vs. t/t,. Em nosso estudo, tal
resultado também pode ser razoavelmente verificado no regime de campos baixos,
como mostrado na Fig. 5.7, concordando com a proposta de crescimento de dominios

que prevé uma semelhanca entre os dominios estabelecidos a campo nulo e a campos
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Figura 5.6: Dependéncia de (T, H,t,,) com (a) t, e com (b) H. O aumento de A
para H = 0.1 e H = 0.2 em t, = 10%, deve-se 4 pequena quantidade de pontos
(quatro) considerados no ajuste.

baixos.

Observou-se também que tal tentativa de scaling nao resultou em um bom
colapso para regimes de campos intermedidrios, o mesmo sendo somente verificado
para regioes de quase-equilibrio, ¢ < t,,, como mostra a Fig. 5.8. Por outro lado,
todas as tentativas de scaling previstas pelo modelo convencional de droplets, em
fun¢do da varidvel Int/Int,, para H > 0. Tal resultado reforca a o fato de que
a descricao adequada da dinamica do sistema Feyo5Zng75F2 deve ser dada pelo
modelo de droplets perto da percolagao, ao menos no regime de campos baixos e
intermediarios.

Tendo como motivagao o trabalho de Picco etal. [35], no qual um scaling aditivo
na forma C(t,t,) — At~ vs. t/t, foi implementado, conseguiu-se, no nosso estudo,

um bom colapso dos dados para os regimes de campos baixos e intermediarios.
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Figura 5.7: Scaling multiplicativo do tipo C(t,t,)t*™H) vs. t/t, para T = 0.4 (a)
H =10.0e (b) H=0.21n0 protocolo ZFC-Quenched.

Entretanto, assim como observado por estes autores [35], um melhor colapso
foi obtido em funcdo da varidvel t/t,, quando escrita na forma In[(t + t,)/t,] =
In(1+41t/ty) (ver Fig. 5.10), uma vez que na escala logaritmica, dados para ¢ maiores
sao “comprimidos”; tal resultado também esta de acordo com o modelo de droplets
em z ~ z,. (Note que a previsdo do modelo de droplets convencional é de uma
varidvel dindmica Int/Int,, e nao t/t,.) Deve-se enfatizar, contudo, que nenhum
colapso dos dados foi conseguido, via scaling multiplicativo ou aditivo, no regime
de campos altos, H > x.J,, como mostra a Fig. 5.9. Isso indica que a presenca de
campos magnéticos intensos afeta de forma significativa a natureza da fase magnética
desordenada do sistema a x = 0.25.

Finalmente, é importante salientar também que as prevides de dinamica da

fungdo de correlagao pela solu¢do de campo médio de Parisi [5], com quebra de
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Figura 5.8: Tentativa de scaling multiplicativo do tipo C(t, t,)t*™H) vs. t/t,, para
T =0.4e H = 0.5 no protocolo ZFC-Quenched, mostrando um bom colapso somente
na regiao de quase equilibrio, t < t,,.

simetria de réplicas no modelo SK [6] envolvendo a presenca de hierarquias e ultra-
metricidade, nao se efetivaram no nosso estudo do sistema Feg o5Zng 75F2 na presenca
de H. De fato, segundo tal cendrio a descricao dos regimes de quase-equilibrio e
de aging nao poderia ser dada de forma adequada em funcao de apenas um tnico
parametro ou escala de tempo (t,, no presente caso). Ao invés disso, uma estrutura
de vérias escalas de tempo tipicas deveria surgir, associada a dinamica de C(t,t,),

de acordo com a expressao
filt + t
C w agzng ZC [ ) ) (51)

onde a soma sobre os infinitos termos ¢ se refere aos varios setores de tempos longos

[60, 61], e as diferentes funcoes desconhecidas f;(t) representam mecanismos fisicos
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Figura 5.9: Tentativas de scaling: () multiplicativo do tipo C/(t,t,)t*™™) vs. t/t,,
paraT =0.4 e H = 2.2, com z(T, H) = 0.02; (b) aditivo do tipo C(t,t,) — At™* vs.

In(t +t,/ty) pataT =04 e H =0.2, com A= 0.6 e o = 0.01
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que nao necessitam estar necessariamente relacionados ao crescimento de dominios

[1].

%
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oot 10°

10°F t, 10"
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C(t.t )-At"
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10 10

16’2 1(‘)'l
In(t+t,)-In(t,)

Figura 5.10: Scaling aditivo do tipo C(t,t,) — At~* vs. In(t + t,,/t,) para T = 0.4,
H =0.5, a=0.011 ¢ A= 0.6, no protocolo ZFC-Quenched.

5.1.3 Regime de campos altos

Para o regime em que H > xz.J, é esperado que C(t,t,) passe a ndo mostrar uma
forte dependéncia com t,, pois os dominios de tamanho Ly serdo rapidamente
atingidos e o campo dominard todo o crescimento subsequénte do sistema. Em
particular, nesse regime o sitema mostra uma tendéncia 4 saturacdo de C(t,t,) a

medida que H mais altos sao aplicados (ver Fig. 5.1).
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Figura 5.11: Evolugao temporal de C(t,t,) no regime de campos altos para alguns
valores de campo, H = 2.2 e 2.4, e o resultado a campo nulo, aT" = 0.4, no protocolo
ZFC-Quenched. Note a diferenca de escalas no eixo vertical, indicando que na
presenca de campos intensos a forte dependéncia com t, observada a H = 0 é
consideravelmente reduzida.
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5.2 Resfriamento ZFC - Lento

Assim como no protocolo ZFC-Quenched, este esta dividido em trés partes, como

descrito a seguir.

a) Resfriamento Lento: Nesta etapa o sistema é lentamente resfriado a campo
nulo, com 5x10* MCS dados a cada valor de temperatura 7. Brito [9] mostrou que
esse nimero de MCS era suficiente para termalizar cada temperatura. Desse modo,
partiu-se de uma configuragao paramagnética, a H = 0 e T > T}, realizando um
unico quench de temperatura a 1’ = 2.7, de onde passou-se a resfriar lentamente o
sistema.

No inicio, a configuracao aleatéria do sistema a Ty > T} estd proxima da
de equilibrio paramagnético a campo nulo. Quando um decremento AT < Tj é
aplicado, o sistema busca um novo estado de equilibrio para a nova temperatura
estabelecida. O processo continua até que a temperatura final seja atingida em um
estado de equilibrio VS a campo nulo (7' < Ty a H = 0), com dominios com ordem
interna AF fractal [8] equilibrio este abrangendo essencialmente toda a extensao da
amostra.

Observa-se nesse ponto uma diferencga relevante com relacao ao processo ZFC-
Quenched, ao final do qual a configuracao aleatéria de spins estd bastante distante
do equilibrio a T < Ty ¢ H = 0 (veja etapa (a) da secdo 5.1). Esta diferenca tem

conseqiiéncias importantes nas préximas etapas e nos resultados de C(t,t,).

b) Envelhecimento da amostra com campo aplicado: O estado de equilibrio em
dire¢do ao qual o sistema evolui com a aplicacdo do campo é aquele com H # 0, a

T < Ty. Dentro do sistema, total antes em equilibrio a H = 0, ocorre a formacao de
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dominios de tamanho tipico L,,. Caso haja tempo suficiente de evolugao do sistema
nessa etapa, os dominios tenderio a assumir o tamanho tipico Ly ~ (Jo/H)'/(d:/2-9).
nesse caso, quanto maior H, menor o Ly, de modo que menores serao os dominios

com ordem interna a H = 0, remanescentes da etapa anterior.

¢) Medigao: Ao se desligar H o sistema buscard, assim como na primeira etapa, o
estado de equilibrio a campo nulo. Nota-se, contudo, que devido ao fato do sistema
praticamente ter sido equilibrado em todas as temperaturas naquela etapa, espera-
se que o regime de aging nesse protocolo nao deva ser tdo pronunciado quanto no

caso do ZFC-Quenched.

Para este protocolo, devido ao tempo necessario para coleta de dados, foram rea-
lizadas medidas somente para os regimes de campos baixos e intermedidrios, como

serd mostrado em seguida.

5.2.1 Regime de campos baixos

Neste regime os dominios gerados pela presenca dos campos baixos nao tém tempo
suficiente na etapa (b) para atingir o tamanho tipico Ly. Assim, a situagio de
equilibrio apresentada no final da etapa de resfriamento nao é consideravelmente
afetada pela pequena magnitude dos campos, de tal forma que a aplicacao do campo
nao altera substancialmente o panorama observado e o sistema se comporta como a
campo nulo, indicando pouca ou nenhuma dependéncia com t,,, como verificado na
Fig. 5.12.

E interessante notar ainda que, ao contrario do que ocorre no protocolo ZFC-

Quenched, quanto maior H aplicado no regime de campos baixos (e intermediarios),
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Figura 5.12: Dependéncia de C(t,t,) com t, para véarios valores de campo no regime
de campos baixos no protocolo ZFC-Lento, a T = 0.4.
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mais rapido o decaimento de C(t,t,) (Veja Fig. 5.13).

Pode-se entender este resultado imaginando que, para maiores H, a escala Ly
é eventualmente alcancada de modo mais rdpido e os rearranjos importantes em
escalas maiores iniciam-se em menores ¢. No regime de altissimos campos, contudo,

espera-se um tendéncia a saturagao similar a verificada na Fig. 5.1.

5.2.2 Regime de campos intermediarios

No regime de campos intermedidrios, o sistema passa a perceber a influéncia do
campo primeiramente para valores maiores de t,,, como mostra a indistigiiibilidade
dos dados para t,, = 1 e 10 na Fig. 5.14. Nesse caso, eventualmente para alguns %,
(os maiores) os rearranjos locais terdo atingido a escala Ly, passando o sistema a

partir dai a desenvolver uma dinamica mais rapida.

5.3 Resfriamento FC

O protocolo FC é semelhante ao ZFC-Lento mostrado na ultima secao, embora
aqui o resfriamento seja realizado na presenca do campo, o qual, apés atingida a
temperatura final 7' < Ty, permanece aplicado durante um tempo adicional ¢,,.

Os resultados deste procedimento estao expostos na Fig. 5.15. Nota-se que nos
regimes de campos baixos e intermedidrios as dependéncias com t,, e H seguem
aproximadamente, de modo qualitativo, o padrao observado no protocolo ZFC-
Lento. Contudo, no regime de campos altos verificam-se diferengas notaveis com
respeito a ambos os processos ZFC-Quenched e ZFC-Lento, como observado na Fig.
5.15 a H = 1.0, sugerindo que nesse regime o campo afeta de forma dréastica o com-

portamento do sistema Feg95Zng 75F2 em T < T} neste protocolo. E interessante
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Figura 5.13: Dependéncia de C(t,t,) com t, para vérios valores de campo no pro-
tocolo ZFC-Lento, a T = 0.4.
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Figura 5.14: Dependéncia de C(t, t,) com t, para vérios valores de campo no regime
de campos intermedidrios no protocolo ZFC-Lento, a T = 0.4.
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Figura 5.15: Dependéncia de C(t,t,) com t, para varios valores de campo, H =
0.2, 0.4 e 1.0, no protocolo FC, a T' = 0.4.

observar ainda que é justamente no regime de campos altos que nenhum tipo de
colapso de C(t,t,) foi obtido (ver segao 5.1.2), sinalizando para o fato de que a
presenca de (altos) campos magnéticos deve afetar de forma significativa a natureza

da fase magnética desordenada do sistema a x = 0.25, como discutido.
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5.4 Histerese

As propriedades dependentes da historia de medicao no composto Fego57ng 75F5,

através da dependéncia da magnetizacao com o campo aplicado, foram primeira-

mente evidenciadas por Montenegro e colaboradores [23], como pode ser visto na

Fig. 5.16, apds o procedimento experimental ZFC, em varias temperaturas. Pode-se

observar claramente que nao hé histerese para temperaturas superiores a 10K (tem-

peratura de congelamento a campo nulo). Na simulagado MC realizada por Barbosa

[10] (veja Fig. 3.7) observou-se que para temperaturas muito baixas a histerese para

este composto apresenta platos em certas faixas de variacao de campo H, fato este

bem mais detalhado no trabalho de Brito [9] ( veja Fig. 5.17).
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Figura 5.16: Dependéncia da magnetizacao M com H no composto Fego5Zng 75F,

em vérias temperaturas [23].
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5.4.1 Formacao de platos

Para o estudo da relaxacdo da magnetizacdo total na regido de formacdo dos
platos a x = 0.25, primeiramente tentou-se reproduzir a curva de histerese obtida
por Brito [9], cujo procedimento adotado foi o de realizar um resfriamento quenched
diretamente na temperatura de interesse, com 50000 MCS na termalizacao a campo
nulo, partindo-se da regiao paramagnética. Em seguida, foi-se aumentando o campo
magnético, com incrementos de AH = 0.05 com 1000 MCS. A magnetizagao total

medida, M (H), é dada por:

M(H) =+ Y Si(H) (5.2)

onde N é o numero de spins da rede e S; indica o valor do spin presente no i-
ésimo sitio, apés a termalizagao com campo magnético H. Depois de atingir um
campo maximo igual a Hyax = 2.0, decresceu-se o campo até atingir um valor
minimo H;;y = —2.0, realizando-se novamente um aumento até o mesmo valor
maximo de campo anterior. Os resultados das histereses para as temperaturas 17" =

0.01, 0.28, 0.4 e 0.6 estao ilustrados na Fig. 5.18.

5.4.2 Relaxacao na regiao dos platos

A fim de compreender como se processa a relaxacao na regiao de formacgao dos
platos as condigoes inicias foram estabelecidas pelo protocolo definido pela curva
de histerese. Como ocorreu nos protocolos ZFC-Quenched, ZFC-Lento e FC, foi
necessario impor certas condigoes ao sistema a fim de prepara-lo para a etapa de
aplicagao do campo. No caso da relaxagao na regiao de platos a condicao inicial

é dada pelo sistema apds 1000 MCS. Assim, permanece-se com este campo ligado
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Figura 5.17: Ciclo de histerese do sistema Fego5Zng 75F9, via simulacao MC, onde
observa-se a formacgao de degraus com magnetizacoes bem definidas. O detalhe
mostra que nao ha alteragdo no valor da magnetizacao no intervalo de campo es-
pecificado [9].
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Figura 5.18: Curvas de histerese para as temperaturas 7' = 0.01, 0.28, 0.4 e 0.6.

por mais um intervalo de tempo t,,, em seguida desligando-o e passando-se entao a
acompanhar a evolugao do sistema através de medidas de autocorrelacao temporal
de spins C(t,t,). Separou-se em trés partes o estudo dessas autocorrelagdes com
o objetivo de identificar-se a importancia do histérico de campo apresentado na
histerese. A primeira, (I), é a regido entre H = 0 e o seu valor maximo; a segunda
parte, (II), indica a regido de campo decrescente, entre o seu valor méximo e o
valor minimo; e por tltimo, (III), a regiao entre os campos minimo e Mmaximo, como

ilustrado na Fig. 5.19.
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Escolheram-se dois campos em intervalos entre platos: H = 0.05e H = 1.0, e
dois que estao exatamento no meio dos platos: H = 0.5 e H = 1.5, a fim de verificar
as possiveis relacoes existentes nesses regimes. Observando-se que a temperatura
exerce papel fundamental no processo de relaxacao de tais sistemas, uma vez retirado
o campo (no final de t¢,) a baixa energia térmica presente nao é suficiente para
romper as barreiras de energia livre dos dominios originados com a aplicagdo do
campo. Desta forma, os spins mantém-se essencialmente congelados, como pode ser
visto nas Fig 5.21, 5.22 e 5.23, nao ocorrendo nenhuma alteracao significativa na

autocorrelacdo C(t,t,) para T, H e t,, fixos.

Figura 5.19: Curva de histerese obtida a 7" = 0.01,mostrando as trés etapas discu-
tidas no texto.

No que diz respeito a interpretagao dos resultados, nota-se de modo geral que
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os dados da relaxacdo de C(t,t,) com H no meio dos platos apresentam pouca
ou nenhuma dependéncia com t,, > 10, em contraste com a nitida separacao das
curvas para t,, distintos observada na regiao entre platos para H = 1.0, nas partes
(I), (IT) e (III). De fato, observa-se nesta regiao que o sistema comporta-se de
maneira bastante suscetivel a variacdo de H, o qual promove inversooes de spins.
Quando um plato é atingido, o aumento de H numa extensdo finita ndo induz um
crescimento de M, uma vez que as interagoes de ezchange entre spins (notadamente
J3) sdo suficientemente intensos para evitar inversoes praticamente na auséncia de
flutuacoes térmicas.

No caso especifico de H = 0.05, apesar do sistema encontrar-se entre H =
0 e o primeiro platd, o colapso das curvas, especialmente nas partes (I) e (III),
reflete essencialmente o “congelamento”da dinamica do sistema em funcao das baixas
energias térmica (I = 0.01) e Zeeman (H = 0.05) disponiveis para a ativagao
sobre barreiras. (Na parte (II), a pequena separagao das curvas para H = 0.05 se
deve principalmente a um efeito do histérico da medigao, nesse caso proveniente da
evolucdo do sistema a partir de H altos; tal efeito é minimizado na parte (III), pois
nesse caso o campo é aumentado e passa pelo estado H = 0, M ~ 0, tal como ocorre
na parte (I). )

Finalmente, observa-se ainda que, para um dado t, em qualquer das partes,
C(t,t,) é maior para H menores (veja Fig. 5.20). Neste sentido, esta tendéncia se
assemelha a observada nos protocolos ZFC-Lento e FC (veja secoes 5.1 e 5.3), em
contraste com a tendéncia oposta verificada no procedimento ZFC-Quenched (veja
segdo 5.1). De fato, o protocolo de histerese tem em comum com ZFC-Lento e o FC
a lenta evolugao do sisema (em fungao de H no primeiro caso, em fung¢ao de T nos

demais), em que estados relativamente préximos do equilibrio sao atingidos antes de
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cada AH ou AT, respectivamente. Assim o papel de H quando aplicado nesses casos
¢é o de diminuir a correlagao entre spins previamente estabelecida ne estado anterior.
Por outro lado, no protocolo ZFC-Quenched o sistema é rapidamente resfriado para
uma configuracao paramagnética a I' < T, bastante distante do equilibrio e sem

correlacao alguma entre os spins. Nesse caso, a aplicacao de H aumenta a correlagao.
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Figura 5.20: Relaxac¢do referente a todas as partes, mostrando de forma geral a
dependéncia de C(t,t,) com ¢ para os valores de campo estudados a T' = 0.01 para
tw = 10 ,10% e 10°.
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Figura 5.21: Relaxacdo referente a parte I, mostrando a dependéncia de C(t,1,)
com t para alguns valores de campo a T = 0.01. Os campos H = 0.05 e H = 1.0
encontram-se entre platos
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Figura 5.22: Relaxacfo referente a parte I, mostrando a dependéncia de C(t,1,)
com t para alguns valores de campo a T = 0.01. Os campos H = 0.05 e H = 1.0
encontram-se entre platos
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Figura 5.23: Relaxacdo referente a parte I1I, mostrando a dependéncia de C(t,1,)

com t para alguns valores de campo a T = 0.01. Os campos H = 0.05 e H = 1.0
encontram-se entre platos
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Capitulo 6

Conclusoes e Perspectivas

Neste trabalho foram apresentados os resultados da dinamica do sistema
Fe,Zn;_,F, em sua fase vidro de spin préxima da percolagao, a x = 0.25 = z, =
0.24, por meio do estudo da autocorrelacao temporal dos spins via simulagao Monte
Carlo.

Foram realizados varios tipos de protocolos, visando seguir de perto os proced-
imentos experimentais, a fim de verificar a dependéncia da relaxagao com o campo
magnético e o tempo de espera (tempo de aplicacdo do campo), t,,, sendo estes: res-
friamento a campo nulo (Zero Field Cooling - ZFC) nos regimes lento e quenched; e
o resfriamento com campo magnético aplicado (Field Cooling - FC). De modo geral,
o sistema foi estudado nos regimes de campos magnéticos baixos, intermediarios e
altos, com respeito a energia de troca dominante entre os spins, x.Js.

A analise dos resultados foi baseada no cenario descrito pelo modelo de droplets
para VS, envolvendo o crescimento e a relaxacao de dominios via ativacao térmica
sobre barreiras logaritimicas de energia, como é caracteristico da proximidade da

percolacao (longe da percolacdo a hipGtese é de barreiras de energia proporcional a
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uma lei de poténcia do tamanho tipico dos dominios). A delimita¢do dos regimes
dinamicos envolveu a comparacao entre os comprimentos tipicos L,,, dentro dos quais
um equilibrio local induzido pelo campo é atingido apés um tempo t,, € Ly, que
estabelece o comprimento de escala dos aglomerados de spin em que a configuragao
de spins do sistema se subdivide mediante a aplicagao do campo. Nesse sentido,
um fator relevante na diferenca das analises dos protocolos ZFC-Quenched e ZFC-
Lento é o fato de que, no primeiro caso, o estado do sistema apds resfriamento é
do tipo paramagnético, bastante distante da configuragao de equilibrio a 7' < T,
enquanto que no segundo, o sistema ji se apresenta essencialmente termalizado em
sua fase vidro de spin a H = 0 apds sua lenta trajetoria a partir da fase PM em
altas temperaturas. O mesmo tipo de andlise, segundo o cendrio de crescimento e
relaxacao de dominios, também foi realizado apés o procedimento FC. Do ponto de
vista qualitativo, no regime de campos baixos e intermedidrios a interpretagao dos
resultados nao diferiu consideravelmente da efetuada para o caso ZFC-Quenched.
Contudo, para campos altos, H > 5 T, os resultados dos dois protocolos diferiram
bastante, inclusive qualitativamente, envidenciando a possibilidade de uma mudanca
drastica da fase desordenada do sistema a x = 0.25, induzida pelo campo magnético
nesse regime.

No que diz respeito a conexao com as previsoes do modelo de dropletsem x ~ z,,
foram observados os regimes de quase-equilibrio, t < t,,, e de aging, t > t,,, em que
a funcao de correlagao apresenta decaimentos temporais do tipo lei de poténcia, com
expoentes z(T, H) e A(T, t,,, H), respectivamente, com A > z, devido & presenca de
barreiras de energia que escalam de forma logaritmica com o tamanho dos droplets
em z ~ z, (longe da percolacao a previsao do modelo de droplets é de decaimento

logaritmico com o tempo, o que nao foi encontrado na presente andlise). Mediante
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a aplicacao de hipoteses de escala aditiva e multiplicativa com respeito aos dois
regimes de tempo, concluiu-se que, enquanto no regime de campos baixos (para
a aditiva e a multiplicativa) e baixos e intermedidrios (somente para a aditiva)
bons colapsos dos dados para C(t,t,) foram obtidos para t,, = 10, 102, 10° e 10*, a
T = 5.1K, nenhum colapso foi observado para altos campos, H > 5 T. Assim como
comentado acima, esse é mais um indicativo do efeito drastico da presenca de campo
no sistema. Finalmente, o ajuste satisfatorio dos dados usando apenas uma escala
de tempo vai de encontro a previsao do cendario de quebra de simetria de réplicas
de Parisi na solucao de campo médio do modelo SK para VS, em que a presenca de
varios setores de longos tempos deveria implicar em ajustes obtidos apenas com o
uso de varios parametros de escala de tempo.

Além disso, reproduziu-se a curva de histerese para o sistema a x = 0.25 e
T = 0.12K, evidenciando a dependéncia dos resultados com o histérico das medidas.
Observou-se que ha o surgimento de degraus, ou platos, bem definidos para certos
intervalos de campo. Foi realizado um estudo da relaxagao de C(t,t,) também
para esta regido. Em particular, a interpretacao & luz do crescimento de dominios
permitiu entender a grande estabilidade dos resultados nas regioes de platos e a sua
variacao com t,, nas regioes entre platos, onde o campo promove a inversao de spins,
vencendo a energia de troca que os prende aos dominios. Nesse sentido, mesmo
no regime de platos a falta de colapso dos resultados para t, = 0 e t,, = 1 reflete
justamente a sensibilidade do sistema & aplicacao de H enquanto os reajustes locais
de spins ocorrem em escalas de comprimento menores que Ly.

Algumas perspectivas incluem a andlise conjunta dos resultados de relaxacao na
curva de histerese com o resultado termodinamico para a saturacao da magnetizacao

total em T" — 0. De fato, como apontado em resultados preliminares, parece existir
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uma aparente correlagao entre a convergéncia de valores de M para alguns campos

e o fato destes campos pertencerem a um mesmo platé na curva de histerese.
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