
Tese de Doutorado

Efeito do Campo Magnético na Fase
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Resumo

O efeito do campo magnético na fase vidro de spin a campo nulo de um composto

antiferromagnético Ising tridimensional dilúıdo, FexZn1−xF2, x = 0.25, próximo ao

limiar da concentração de percolação de primeiros vizinhos, xp ≈ 0.24, é investigado

via simulações Monte Carlo e de campo médio śıto-a-śıtio. Aqui consideramos as

constantes de acoplamento de curto alcance obtidas diretamente do composto em

questão, ao invés de uma distribuição estocástica de interações de troca (exchange).

Estudamos as dinâmicas da função de correlação, magnetizações termo-remanente

e isotermo-remanente, e a termodinâmica da histerese e magnetizações nos ciclos

de refriamento a campo nulo (zero field cooling) e com campo (field cooling), assim

como as configurações microscópicas de spin associadas; os resultados foram obtidos

para o aglomerado de spin (cluster) percolante e para a amostra inteira. Para tem-

peraturas muito baixas, o comportamento do sistema é dominado pela competição

entre as interações antiferromagnéticas e o campo aplicado. Com o aumento da

temperatura, nossas conclusões são consistentes com um comportamento v́ıtreo ou

metaestável do tipo vidro de spin no contexto de um cenário do modelo de droplets

modificado, com ativação térmica dos domı́nios fractais correlacionados sobre bar-

reiras de energia logaŕıtmicas próximas ao limiar da concentração de percolação de

primeiros vizinhos.
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Abstract

The effect of a magnetic field on the previously characterized fractal cluster

zero-field spin glass phase of the three-dimensional dilute antiferromagnet Ising

compound FexZn1−xF2, x = 0.25, near the first-neighbor percolation threshold,

xp ≈ 0.24, is investigated via Monte Carlo and local-mean-field simulations. Here we

consider the actual short-range spin couplings taken from the referred compound,

rather than from stochastic distributions of exchange couplings. We study the dy-

namics of the correlation function, thermoremanent and isothermoremanent mag-

netizations, and the thermodynamics of hysteresis cycles and zero-field-cooled and

field-cooled magnetizations, as well as the associated microscopic configuration of

spins; results are obtained for the percolating cluster and the whole sample. At very

low temperature, the behavior of the system is dominated by the competition be-

tween the antiferromagnetic interactions and the applied field. As the temperature

raises, our findings are consistent with a vitreous or metastable spin-glass-like ther-

modynamic state in the context of a modified droplets picture of thermal activation

of fractal correlated domains over logarithmic energy barriers near the first-neighbor

percolation threshold.
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Caṕıtulo 1

Introdução

A descoberta da fase denominada Spin Glass, ou Vidro de Spin em português

(VS), aconteceu durante a década de 1960, quando pesquisadores observaram pro-

priedades não usuais em experimentos com uma série de ligas magnéticas [17]. Os

VS são um fascinante tópico da f́ısica da matéria condensada que foi desenvolvido

essencialmente a partir da segunda metade da década de 1970 e permanecem como

um dos mais complexos tipos de estados condensados encontrados na f́ısica do estado

sólido [18]. Eles constituem um estado magnético cooperativo, com magnetização

média nula e parâmetro de ordem definido pela função de autocorrelação temporal

de spins, isto é, o sistema exibe o fenômeno de congelamento aleatório dos spins,

de natureza cooperativa em temperaturas abaixo da temperatura de congelamento.

Desta forma, os VS são observados em ligas metálicas ou em materiais isolantes,

com interações de troca de curto alcance e presença de desordem e/ou interações

competitivas.

O efeito de um campo magnético sobre a fase VS permanece um problema
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aberto após mais de três décadas de debate 1. Por um lado, a idéia da quebra de

simetria de réplicas (Replica Symmetry Breaking - RSB) no contexto da teoria de

campo médio do modelo de Sherrington-Kirkpatrick [17, 18, 19, 20, 21, 22, 23, 24]

prevê um equiĺıbrio da fase VS para campos abaixo da linha de Almeida-Thouless

(AT) [25], um fato sugerido [17, 18, 19, 20, 21] também ser válido para VS com

interações de curto alcance. Por outro lado, os conceitos de scaling baseados na

ativação térmica sobre barreiras de energia livre em modelos de curto alcance -

a representação de droplets [26, 27, 28, 29, 30] - prevê a ausência da fase VS na

presença de um campo magnético. Além da abordagem de campo médio, recentes

cálculos através do grupo de renormalização [17, 18, 19, 20, 21, 31, 32, 33, 34, 35, 36],

incluindo efeitos das flutuações térmicas no modelo de Ising de alcance infinito, não

foram capazes de encontrar qualquer ponto fixo estável na presença de um campo

magnético abaixo da dimensão cŕıtica da transição VS a campo nulo, dc = 6, a não

ser no contexto de uma teoria [17, 18, 19, 20, 21, 34, 35] qualitativamente distinta

da solução ultramétrica proposta por Parisi. Porém, uma abordagem mais recente

[37] através de um modelo de teoria de campos com simetria de réplicas prova a

existência da linha AT abaixo de dc.

No cenário de droplets, a fase paramagnética (PM) surge na presença de um

campo a partir da fase VS a campo nulo abaixo da temperatura de congelamento

Tf , além de uma escala de comprimento t́ıpico quando H → 0. Como consequência,

estudos experimentais e numéricos sobre a fase VS com campo são dificultados, uma

vez que seus tempos de relaxação são extremamente longos e as propriedades são

dif́ıceis de caracterizar. Do ponto de vista experimental, medidas de magnetização

e susceptibilidade tomadas em distintos ciclos termodinâmicos [38], curva AT e

1Para uma revisão mais detalhada dos VS, veja [17, 18, 19, 20, 21]
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propriedades cŕıticas [11, 9, 39], incluindo também scalings dinâmicos [40, 41, 42, 43],

têm caracterizado o comportamento dos compostos Ising Fe0.25Zn0.75F2 [38, 11, 9,

40, 5, 42, 43] e FexMn1−xTiO3 [39], 0.41 ≤ x ≤ 0.57.

A transição em campos altos da fase do tipo campo aleatório (Random Field)

para uma fase v́ıtrea com caracteŕısticas de um VS também foi estudada com detalhe

[2, 3, 4, 6, 7, 8]. Adicionalmente, estudos da dinâmica da susceptibilidade [44, 45, 46,

47, 48, 49, 50] e da linha AT dos materiais acima mencionados conclúıram que seus

tempos de relaxação são finitos na presença de um campo, sugerindo a ocorrência

de um estado termodinâmico v́ıtreo ou metaestável induzido pelo campo H, com

comportamento do tipo VS originado através de uma transição dinâmica consistente

com a representação de droplets.

O cenário acima encontra suporte nos resultados, via simulação Monte Carlo

(MC), de aging da função de autocorrelação temporal e magnetização field-cooled

(definida posteriormente) do modelo Edwards-Anderson (EA) Ising tridimensional

(3D) de curto alcance, utilizando protocolos com variações de H. Neste contexto,

embora trabalhos utilizando o método MC com campo tenham suporte [51, 52, 53] ao

cenário RBS, outros resultados numéricos do modelo EA-3D apresentam [54, 55, 56]

evidências da destruição da fase VS induzida por H.

Além disso, pelo estudo numérico do efeito do campo sobre a fase VS com ex-

citações locais de baixa energia [57, 58, 59], os campos cŕıticos do estado fundamen-

tal, Hc ≈ 0.4 [59] e 0.65 [58] (em unidades da variância da distribuição Gaussiana

dos acoplamentos de exchange), têm sido estimados ser consideravelmente menores

do que os valores AT do campo médio (HMF
AT ≈ 1.86 [60]), um resultado que dá

suporte ao cenário de droplets, embora os clusters de spin aparentem ser fractais

ao invés de compactos. Apesar disso, argumentos favorecendo a representação RSB

Tese de Doutorado - Departamento de F́ısica - UFPE
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não podem ser desconsiderados [58].

Neste trabalho, utilizamos as simulações de Monte Carlo (MC) e campo médio

śıtio-a-śıtio (LMF - Local Mean Field) para investigar como a presença de um campo

magnético uniforme H afeta a fase VS a campo nulo (caracterizada previamente

[11, 9, 61]) do antiferromagneto Ising 3-D, Fe0.25Zn0.75F2, no limiar da percolação

(xp ≈ 0.24 [20, 62]). Enfatizamos que nosso estudo numérico tem como base um

modelo microscópico, cujos valores das constantes de acoplamento dos primeiros

vizinhos (J1, J2 e J3 - apresentadas mais adiante neste Caṕıtulo) são obtidos a

partir do material real ao invés de uma distribuição de interações de troca.

De fato, estudos prévios [63, 64, 65, 66, 12] via MC a campo nulo sugerem

que uma estrutura de domı́nios fractais, para T baixa, com uma dinâmica lenta é

o mecanismo f́ısico associado à fase VS [38, 40, 9], inibindo a ocorrência da frágil

ordem antiferromagnética (AF) esperada na vizinhança da percolação. Além disso,

para x = 0.25 as subredes perdem sua identidade, tal que as magnetizações de

subrede da estrutura AF pura são virtualmente nulas [63], exceto para pequenos

aglomerados AF remanentes. Neste contexto, uma pequena interação de frustração

interplanar tem apresentado um papel insignificante para temperaturas acima de

T & 1K, apesar das previsões de campo médio na ausência das flutuações térmicas

[67, 68, 69, 70], porém se revelando importante nas medidas de baixas temperatura

do calor espećıfico [12, 13] como veremos nas Figs. 1.11 e 1.12.

Nossa análise inclui as dinâmicas (fora do equiĺıbrio) das funções de correlação,

magnetizações termorremanente (TRM) e isotermorremanente (IRM) nos protocolos

com variações de H, e a termodinâmica dos ciclos de histerese para o regime de

baixas temperaturas e das magnetizações dos ciclos zero field cooling (ZFC) e field

cooling (FC), assim como a configuração microscópica dos spins; os resultados foram
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1.1 Caracterização do composto FexZn1−xF2 6

obtidos para o cluster percolante e a amostra inteira.

Conclúımos que o comportamento do sistema Fe0.25Zn0.75F2 para T baixa é

dominado pela competição entre as interações AF e o campo magnético aplicado.

Com o aumento da temperatura, nossos resultados estão consistentes com um estado

v́ıtreo ou metaestável do tipo VS no contexto da representação de droplets modi-

ficada de ativação térmica de domı́nios correlacionados sobre barreiras de energia

logaŕıtmicas próximo à concentração de percolação de primeiros vizinhos.

Este caṕıtulo está dividido em duas partes: uma breve caracterização experi-

mental do composto FexZn1−xF2 e, em seguida, a apresentação dos métodos numéricos

utilizados nesta Tese de Doutorado.

1.1 Caracterização do composto FexZn1−xF2

O composto FeF2 é um antiferromagneto cujos ı́ons de ferro encontram-se dis-

postos nos vértices de uma rede tetragonal de corpo centrado (Fig. 1.1) e constitui

uma realização experimental de um sistema Ising tridimensional, onde os spins estão

orientados ao longo de um eixo de fácil magnetização do cristal (eixo c). Tal fato

se deve essencialmente à forte anisotropia de ı́on único a que os ı́ons de ferro estão

sujeitos e também porque as interações de troca entre os spins são predominante-

mente de primeiros vizinhos [1]. De fato somente para campos magnéticos alt́ıssimos

(H & 35T ) a simetria Ising do sistema é quebrada, e uma fase spin-flop se origina

a baixas temperaturas. Nesta fase os spins apresentam componentes transversais

(ao eixo fácil) não nulas [71]. Do ponto de vista estrutural ((Fig. 1.1)), o FeF2 é

isomorfo aos compostos ZnF2, MnF2 e CoF2. A campo magnético nulo, o FeF2 sofre

uma transição AF - PM a uma temperatura TN = 78.4K [71, 72]. Montenegro et al.

Tese de Doutorado - Departamento de F́ısica - UFPE



1.1 Caracterização do composto FexZn1−xF2 7

investigaram o composto FexZn1−xF2, varrendo uma larga faixa de concentração de

ı́ons magnéticos, variando de x = 1.0 até x = 0.10, onde xp ≈ 0.24 representa a con-

centração de percolação magnética de primeiros vizinhos. Tal composto apresenta

um complexo e diversificado diagrama de fase, incluindo a fase VS. As propriedades

deste sistema têm atráıdo o cont́ınuo interesse do nosso grupo, sendo os primeiros

trabalhos experimentais e numéricos publicados em 1988 [11, 61] e 1995 [67], respec-

tivamente.

O Hamiltoniano para o cristal a campo nulo deve inicialmente ser escrito na

forma Heisenberg como [1]

H =
∑
i

H i
s +
∑
l

∑
<m,δl>

JlSm · Sm+δl +Hdd, (1.1)

onde o primeiro termo,

H i
s = −DS2

iz + E(S2
ix − S2

iy), (1.2)

leva em conta os efeitos de campo cristalino e o acoplamento spin-órbita dos ı́ons

Fe+2, acarretando forte anisotropia de ı́on único do sistema (D/E ∼ 10) e permitindo

que os spins S = 2 se alinhem em uma direção única (Sz = ±2), tornando tal

composto uma realização experimental do modelo de Ising.

O segundo termo é o termo de troca, onde l é somado sobre os diferentes tipos

de vizinhos, e < m, δl > denota a soma sobre todos os pares dos l-ésimos ı́ons

vizinhos m e m + δl; cada par de ı́ons é incluso uma única vez. Os primeiros tipos

de vizinhos para um dado ı́on de Fe+2 são indicados na Fig. 1.1. Já o terceiro

termo da Eq. (1.1) representa a interação magnética dipolo-dipolo. No trabalho de

Hutchings et al. [1] foram determinados D = (6.46± 0.29)cm−1 e os acoplamentos
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1.1 Caracterização do composto FexZn1−xF2 8

Figura 1.1: Célula unitária do FexZn1−xF2, ilustrando as interações de troca dos
três primeiros vizinhos entre os ı́ons de Fe+2 ou Zn+2 [1].

de primeiro vizinho: ao longo do eixo c (J1), entre subredes (J2) e ao longo do eixo

a (J3), cujos valores são J1 = (−0.048 ± 0.060) cm−1, J2 = (+3.64 ± 0.10) cm−1 e

J3 = (+0.194± 0.060)cm−1 ( 1cm−1 = 0.1239 meV).

A desordem estrutural no composto FeF2 é introduzida através da substituição

aleatória de ı́ons magnéticos por átomos que possuam momentos magnéticos nu-

los, como é o caso do ı́on Zn+2, devido ao isomorfismo com os ı́ons de Fe+2.

Experimentalmente o antiferromagneto dilúıdo FexZn1−xF2 tem sido um dos sis-

temas magnéticos aleatórios mais estudados, em parte devido ao rico comportamento

magnético no diagrama de fases (T,H, x), como podemos ver na Fig. 1.2.

Montenegro e colaboradores [73, 62] realizaram um intenso estudo na tentativa

de mapear o diagrama de fase desse composto, mostrando inclusive que para x < 0.31

o mesmo apresenta caracteŕısticas de vidro de spin. Na Fig. 1.2, é ilustrado um

Tese de Doutorado - Departamento de F́ısica - UFPE



1.1 Caracterização do composto FexZn1−xF2 9

Figura 1.2: Diagrama de fases do composto FexZn1−xF2 em função de T , H e x
[2, 3, 4, 5].

Tese de Doutorado - Departamento de F́ısica - UFPE



1.1 Caracterização do composto FexZn1−xF2 10

diagrama de fases esquemático do composto FexZn1−xF2 em função de T , H e x.

De modo geral, nota-se que a linha cŕıtica Tc(H) que separa a fase PM da fase com

configuração AF de spins (fase AF a x = 1.0; fase REIM a 0.31 . x < 1.0 e H = 0;

fase RFIM a 0.31 . x < 1.0 e H 6= 0) se extingue em x & xp. De fato, para

concentrações menores (porém superiores a xp ' 0.24, concentração de percolação

levando em conta os primeiros vizinhos, 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 dos experimentos observa-se uma linha de irreversibilidade,

a H 6= 0. Nesse regime a linha da fase VS (previsões de campo médio), ou de

uma fase v́ıtrea metaestável, linha de irreversibilidade, Ti(H), ou linha de Almeida-

Thouless, AT [25], marca a fronteira para a fase PM. Observa-se que para x ≥

0.3 tal linha possui concavidade oposta à da fase VS, t́ıpica do comportamento

RFIM; de fato, para concentrações maiores, a mudança de concavidade observada

indica um cruzamento (crossover) entre os comportamentos RFIM e v́ıtreo para

altos campos. Mesmo recentemente, a caracterização mais detalhada dessas fases

ainda tem revelado interessantes propriedades [63, 74].

O sistema puro (x = 1.0), a campo nulo, apresenta a ordem de longo alcance

AF (LRO AF - long-range order AF ) para temperaturas abaixo da temperatura

de Neél, TN = 78.4 K. Nesta fase, a estrutura bcc do composto está dividida em

duas subredes perfeitamente distribúıdas: uma com todos os spins para cima e a

outra com todos os spins para baixo. No regime fracamente dilúıdo (x ≈ 1.0) a

ordem AF de longo alcance permanece, tal que a magnetização de subrede obedece

a relação Ms(x) = xMs(1.0), e a classe de universalidade passa a ser do tipo Random

Exchange Ising Model - REIM [75]. Quando um campo magnético é ligado neste

regime uma mudança de classe de universalidade acontece, com o REIM dando lugar
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1.1 Caracterização do composto FexZn1−xF2 11

à fase RFIM (Random Field Ising Model), como previsto por Fishman e Aharony

[76], e Cardy [77]. Neste contexto, a linha cŕıtica Tc(H) apresenta uma concavidade

t́ıpica para baixo, fazendo a fronteira entre as fases de ordenamento AF e PM.

O diagrama de fases mostrado na Fig. 1.2 [62, 73] ilustra esquematicamente mu-

danças relevantes no sistema quando a diluição aumenta (isto é quando x diminui).

Para diluições moderadas, existe uma concentração t́ıpica x ' 0.80 [78] abaixo da

qual o cenário de cada subrede com todos os spins perfeitamente alinhados não pode

ser mais mantido. Neste caso, domı́nios locais e finitos com orientações reversas AF

começam a nuclear dentro das subredes. Tais clusters reversos, alteram as magne-

tizações de subrede presentes de forma que Ms(x) < xMx(x = 1.0), em contraste

com o regime de baixa diluição. O ordenamento de longo alcance permanece AF,

com concavidade das curvas Tc(H) e Teq(H) para baixo. A linha de estabilidade

Teq(H) é determinada como a temperatura abaixo da qual as magnetizações ZFC e

FC são distintas para um H fixo e marca o comportamento do sistema para baixas

temperaturas, como podemos visualizar na Fig. 1.4.

Para diluições mais altas x . 0.37 uma alteração considerável na concavidade da

curva de Teq(H) indica uma transição da fase RFIM para um estado termodinâmico

metaestável v́ıtreo para altos valores de H. A linha Teq(H) no regime de cam-

pos altos é bem descrita pelo expoente do tipo VS, φ = 3.4, como mostra a Fig.

1.3(b) para o composto Fe0.31Zn0.69F2 [2]. Mencionamos que tal transição tem sido

investigada tanto do ponto de vista anaĺıtico [79] quanto numérico [80, 81]. Por

exemplo, os autores Nowak, Usadel e Esser caracterizaram, via simulação MC o

estado termodinâmico v́ıtreo metastável induzido pelo campo, sem nenhuma ordem

AF de longo alcance (LRO AF), no contexto de um modelo DAFF (Antiferromag-

neto Dilúıdo em um Campo - Diluted Anti-Ferromagnet in a Field em inglês) longe
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1.1 Caracterização do composto FexZn1−xF2 12

Figura 1.3: Curvas de irreversibilidade do composto FexZn1−xF2 obtidas por Mon-
tenegro et. al [2, 3, 4, 6, 7, 8] para (a) x = 0.25, (b)x = 0.31 e (c)x = 0.48.
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1.1 Caracterização do composto FexZn1−xF2 13

Figura 1.4: Dependência da temperatura de irreversibilidade Ti(H) com H. A linha
cheia indica o ajuste com [Ti(H)− Ti(0)]/Ti(0) = −AH2/φ, onde A = 0.18(T )(2/φ) e
φ = 3.4. A linha tracejada é a linha de Almeida-Thouless com φ = 3. O destaque
mostra a dependência da magnetização nos protocolos ZFC e FC do composto
Fe0.25Zn0.75F2 para H = 500 Oe[9].

da percolação (x = 0.50).

Do ponto de vista experimental, a Fig. 1.5 [10] mostra a temperatura de Néel,

TN , como uma função da concentração magnética x. Os dados apontam para xp ≈

0.24 como a concentração magnética abaixo da qual a LRO AF se mantém, isto é,

TN = 0 para x < xp. A linha sólida representa o ajuste para um modelo que possui

apenas a contribuição de J2. O bom acordo com o dado emṕırico confirma nossa

afirmação a respeito do papel de J2 sobre xp.

Com a concentração se aproximando da concentração de percolação xp, a nu-
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cleação de domı́nios AF reversos progressivamente destrói a LRO AF. Neste con-

texto, quando x→ xp ' 0.24, apenas a linha de estabilidade Teq(H) sobrevive, com

concavidade para cima caracterizada pelo expoente AT φ = 3.4 > 2, t́ıpico de sis-

temas VS. Em particular, para a concentração magnética x = 0.25 na vizinhança de

xp, as subredes perdem sua identidade por completo, tal que a magnetização média

de cada subrede é essencialmente zero. Para x = 0.25 este estado metaestável com

dinâmica lenta, apresentando domı́nios fractais de ordem reversa local AF, exibe

propriedades cŕıticas t́ıpicas de VS, como veremos adiante.

Conforme mencionado, há evidências emṕıricas sobre a existência de um estado

metaestável v́ıtreo com comportamento do tipo VS para campos nulos e também

para H 6= 0 no composto Fe0.25Zn0.75F2. Além da linha AT mostrada na Fig. 1.6

[11, 9], também destacamos o comportamento cŕıtico no scaling da susceptibilidade

não linear, considerada como uma das principais caracteŕısticas de VS canônico:

χnl = H2/δf(t/H2/φ), (1.3)

onde t ≡ T−Tf
Tf

, com Tf = 10.0 ± 0.2K, a temperatura de congelamento a campo

nulo e f(x) como uma função de escala que se aproxima de uma constante quando

x → 0 e tende a x−γ quando x → ∞. Neste ponto gostaŕıamos de chamar atenção

para a temperatura de congelamento obtida previamente via resultados de Monte

Carlo (MC): Tf = 9.5± 0.5K [12].

Outra caracteŕıstica da susceptibilidade linear (Fig. 1.7) [11, 9] é a presença

de um pico em Tf ao longo do eixo de fácil magnetização (eixo Ising) e nenhuma

particularidade na direção perpendicular. Medidas durante o ciclo de histerese para

baixas temperaturas (Fig. 1.8) e magnetização remanente (TRM e IRM) (ver Fig.

1.9) obtidos de [11, 9] também são assinaturas da resposta de uma fase VS t́ıpico
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Figura 1.5: Diagrama de fases TN(x) [10].

com H. Em contraste, com a presença da ordem AF de longo alcance em x = 0.48,

a medida de IRM é nula; TRM é uma função que cresce monotonicamente com H

e não verifica-se nenhum loop na histerese em baixas temperatura [11, 9].

Do ponto de vista microscópico, resultados de MC com H = 0 mostram o

aparecimento da fase metaestável VS na vizinhança de xp, com domı́nios fractais
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Figura 1.6: Scaling da susceptibilidade não linear (χnl) para Fe0.25Zn0.75F2 na forma
χnl = H2/δf(t/H2/φ) [11, 9]
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Figura 1.7: (a) Dependência com a temperatura da susceptibilidade inicial χ0 =
(dM/dH)H→0 medida para H paralelo ao eixo fácil e (b) a susceptibilidade perpen-
dicular distintas em Fe0.25Zn0.75F2 [11, 9].

Tese de Doutorado - Departamento de F́ısica - UFPE



1.1 Caracterização do composto FexZn1−xF2 18

Figura 1.8: Ciclos da histerese magnética para FexZn1−xF2 em T = 4.5K: (a)
comportamento VS em x = 0.25 obtido após o protocolo ZFC; (b) x = 0.48, obtido
em um procedimento FC. Como esperado em um sistema RFIM, não se observa o
loop no protocolo FC [11, 9]

Figura 1.9: Magnetizações IRM e TRM para FexZn1−xF2 em T = 4.5K: mostrando
o comportamento distinto (a) VS em x = 0.25 e (b) x = 0.48 RFIM em [11, 9].
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Figura 1.10: (a) Cluster percolante para T = 8.9K, com domı́nios correlaciona-
dos compostos por subdomı́nios AF. Distribuições médias em T = 2.6 K (b) da
magnetização M de subdomı́nios AF, e no destaque, do volume υ dos clusters cor-
relacionados [linha cheia: N(υ) ∝ υ−δ, δ = 1.82], e (c) do campo local hi de subrede
[12].

de ordem AF local, e a presença de um campo efetivo local competitivo (negativo e

positivo). Na Fig. 1.10 [12] esses domı́nios são mostrados em um gráfico 3D. Ob-

servamos que a grande maioria dos domı́nios locais AF apresenta uma magnetização

nula ou muito pequena, com distribuição fractal de volume N(υ) ∝ υ−δ. Podemos

destacar que o expoente obtido da lei de potência δ = 1.82± 0.05 é essencialmente

o mesmo (δ = 1.8 ± 0.3) encontrado por Esser et. al [80] para a fase v́ıtrea in-

duzida por H para diluições moderadas, x = 0.50, via simulação MC baseada no

hamiltoniano DAFF.

A concentração x = 0.25 possui caracteŕısticas especiais no antiferromagneto

FexZn1−xF2 dada a sua proximidade com o limiar da percolação xp w 0.24. De fato,

os trabalhos realizado por Montenegro e colaboradores [11, 67] mostraram evidências

experimentais do comportamento t́ıpico vidro de spin do antiferromagneto dilúıdo

Fe0.25Zn0.75F2 a baixas temperaturas [1]. Tais evidências foram observadas através,

por exemplo, das medidas da magnetização (M) e susceptibilidade a.c. (χ), as
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quais se mostraram fortemente dependentes da história abaixo da temperatura de

congelamento, como é esperado em materiais nessa fase magnética. Nota-se que

medidas de M e χ feitas depois do resfriamento a campo nulo (procedimento Zero

Field Cooling - ZFC) são diferentes das realizadas quando o resfriamento é feito com

a aplicação do campo (procedimento Field Cooling - FC) [82]. Os pontos que definem

a linha de irreversibilidade Ti(H) (ou Teq(H)) são mostrados na Fig. (1.4) e são

determinados a partir da temperatura abaixo da qual as curvas de magnetização ZFC

e FC tornam-se distintas. Durante um longo tempo os mecanismos microscópicos

responsáveis pela indução da fase vidro de spin não foram totalmente compreendidos,

sendo sugerido [82] que tal fase se devia à competição entre as interações de curto

alcance, implicando na alteração no balanço das interações de troca devido à grande

diluição.

Utilizando a simulação de campo médio śıtio a śıtio, Raposo e colaboradores

[67] mostraram a importância da frustração existente no sistema Fe0.25Zn0.75F2, e

conclúıram que a fase vidro de spin se devia ao efeito combinado da pequena frus-

tração presente e a alta diluição aleatória dos ı́ons magnético de Fe+2 a H = 0.

Posteriormente, a existência da fase vidro de spin a x = 0.25, mesmo a campo nulo,

foi posta em dúvida, via análises de espalhamento de nêutrons [83] e de dinâmica

da susceptibilidade a.c., χa.c. [44]. Em particular, a análise dos dados de χa.c., real-

izada por Jonason e colaboradores [44], indicou a ausência de uma dinâmica cŕıtica

próxima a Tf . Entretanto, uma nova análise de dados corroborou o resultado ante-

rior de Rezende et al. [61], segundo o qual a dinâmica cŕıtica prevalece próximo à

transição, inclusive com expoentes cŕıticos da classe de universalidade de vidros de

spin.

Nos trabalhos recentes de Barbosa e colaboradores [84, 64, 85, 66, 12], usando
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Figura 1.11: Dependência do calor espećıfico Cm para H = 0, tais resultados foram
obtidos via simulação MC. As situações com frustração (J1/J2 = −0.013 J3/J2 =
0.053) e sem frutração (J1 = J3 = 0) estão indicadas [12]
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Figura 1.12: Calor espećıfico magnético vs temperatura no VS isolante
Fe0.24Zn0.76F2 [13]

simulação MC (Fig. 1.11), evidenciou-se o comportamento t́ıpico de um vidro de

spin genúıno, deixando claro a ocorrência da fase vidro de spin mesmo sem o termo

de frustração J3, sugerindo que a ausência de flutuações térmicas na abordagem

dada por [86] superestimou a influência da pequena interação de frustração. Através

do comportamento do calor espećıfico ficou evidente que a frustração só apresenta

algum papel relevante para baix́ıssimas temperaturas, T . 1K, como pode ser visto

na medida experimental do calor espećıfico [13] Fig. 1.12.

A análise microscópica do sistema Fe0.25Zn0.75F2 indica que a fase vidro de spin

a baixas temperaturas é caracterizada pela presença de infinitos aglomerados finitos,

Tese de Doutorado - Departamento de F́ısica - UFPE



1.1 Caracterização do composto FexZn1−xF2 23

no limite termodinâmico, com ordem interna AF, separados por paredes de domı́nios

e fortemente correlacionados no tempo e espaço, com magnetização virtualmente

nula. O estudo da dinâmica de campo nulo, com base na magnetização remanente

e função de autocorrelação temporal, realizado por Barbosa et al. [12] (ver Fig.

2.1), mostrou que tal composto apresenta todas as caracteŕısticas observadas em

vidros de spin de curto alcance e em acordo com o modelo de droplets próximo à

percolação.

Na dissertação de mestrado de Brito [16], com base em simulações de Monte

Carlo, conseguiu-se reproduzir, em bom acordo com os resultados experimentais

obtidos por Montenegro et.al. [82], a dependência da história do procedimento

adotado para o composto FexZn1−xF2 em T < Tf . Foram realizadas medidas de

ZFC e FC que permitiram a determinação da curva de irreversibilidade deste sistema.

Além disso, detalhou-se a formação de platôs na curva de histerese.

No Caṕıtulo 2, serão apresentados estudos de dinâmica e relaxação no protocolo

de histerese, em particular nas regiões de platôs, interpretados à luz do cenário de

crescimento e relaxação de domı́nios.

A respeito dos nossos estudos da dinâmica na presença de um campo magnético

H, destacamos que os resultados das magnetizações TRM e IRM via simulação

MC são de fato novos [16]. Nas simulações prévias [87] o tempo de decaimento

da magnetização remanente foi estudado apenas para estados iniciais com todos os

spins saturados. Nesta tese apresentamos resultados para estados iniciais com spins

aleatórios. Considerando a dependência temporal da função de autocorrelação tem-

poral de spin, também estudada em [14], novas conclusões relacionadas ao colapso

dos dados de scaling foram obtidas em conexão com os valores de campo associados

com a linha AT.
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Figura 1.13: Irreversibilidade AT induzida por campo: (a) linhas tracejadas indicam
a estimativa experimental do expoente de transição φ ≈ 3.4, a linha pontilhada
indica a curva AT teórica com φ = 3.0. As linhas cheias mostram os melhores fittings
(a) na ausência da interação de frustração J3, φ = 3.6 ± 0.9; (b) com frustração,
φ = 3.8± 0.6.

Tese de Doutorado - Departamento de F́ısica - UFPE



1.2 Métodos e Modelos 25

Na ausência das flutuações térmicas a pequena interação de frustração J3 exerce

um importante papel em H = 0, mesmo para T & 1 K. Na simulação LMF os resul-

tados apontam para uma fase VS a campo nulo induzida por J3. No contexto LMF

a presença dos campos magnéticos H/J2 & H3J2 ≡ xz3SJ3/J2 ' 0.11 enfraquece

o efeito de J3, tal que os resultados de LMF com ou sem a presença de J3 neste

intervalo de campo são essencialmente indistingúıveis. Podemos verificar este fato

na curva AT obtida via LMF com e sem J3, como podemos ver na Fig. 1.13 [69].

1.2 Métodos e Modelos

Neste trabalho realizamos, via simulação computacional, um estudo do sistema Ising

Fe0.25Zn0.75F2, no qual nos aproximamos o máximo posśıvel das medidas experimen-

tais, ao mesmo tempo que tentamos compreender as propriedades microscópicas que

relacionam o comportamento do sistema e as previsões teóricas dos VS Ising na pre-

sença de um campo magnético uniforme. A seguir apresentamos os procedimentos

computacionais adotados neste trabalho: simulações Monte Carlo e campo médio

śıtio-a-śıtio.

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

(Si = ±1) dilúıdo aleatoriamente [20, 62] numa rede bcc de N śıtios:

H(S) =
∑
<i,j>,l

JlεiεjSiSj −H
∑
i

εiSi, (1.4)

onde o śımbolo < i, j >, l indica soma sobre todos os pares de vizinhos dos tipos

l = 1, l = 2 e l = 3 interagindo respectivamente com energia de exchange [1]

J1 = −0.048 cm−1,J2 = +3.64 cm−1 e J3 = −0.194 cm−1, como mostra a Fig.
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1.1, e H indica o campo magnético uniforme aplicado ao sistema. As variáveis de

ocupação εi assumem valores 0 ou 1 aleatoriamente e permanecem com o mesmo

valor ao longo de toda a simulação (diluição quenched), satisfazendo o v́ınculo de

que a concentração dos ı́ons magnéticos seja de ε = x = 0.25 em cada subrede, no

caso do estudo na fase VS. Na preparação das amostras, optamos por uma descrição

em que flutuações no número dos śıtios ocupados são eliminadas.

A temperatura e o campo magnético adimensionais são reparametrizados re-

spectivamente como: T ≡ kBT/J2 e H ≡ h/J2 e as interações de troca foram

normalizadas pela interação inter-subredes J2. Para a conversão, as grandezas ap-

resentadas no texto devem ser multiplicadas por 12.75 no caso da temperatura T

em Kelvin e multiplicadas por 9.49 para o campo magnético H em Tesla. O campo

efetivo percebido pelos spins é dado por

hi =
∑
l1

j1εl1Sl1 +
∑
l2

εl2Sl2 +
∑
l3

εl3Sl3 + h , (1.5)

onde j1 = J1/J2 = −0.013 e j3 = J3/J2 = +0.053 [1]. Assim, podemos substituir a

representação do hamiltoniano mostrada na Eq. (1.4) por,

H =
∑
i

hiSi, (1.6)

sendo i somado sobre todos os N spins da rede. Enfatizamos que nosso estudo

numérico é baseado em um modelo microscópico, cujos valores das interações de

troca entre os vizinhos mais próximos nas três direções, são tomados do material

real.
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1.2.1 O método Monte Carlo

Podemos utilizar dois tipos de processos durante configurações: o determińıstico e o

estocástico. No processo determińıstico, a partir do potencial de interação as forças

atuantes são calculadas e as equações de movimento são resolvidas para um intervalo

de tempo; ou então, a média estat́ıstica é tomada sobre todas as configurações

acesśıveis ao sistema. Este tipo de processo não pode ser aplicado ao nosso caso

pois o número de variáveis envolvidas é muito superior aos recursos computacionais

dispońıveis, de modo que, no caso fazemos o uso da simulação estocástica Monte

Carlo, cujo processo de medição é realizado sobre as configurações estatisticamente

mais relevantes (importance sampling) [88].

O valor médio de um observável A, < A >, é obtido através da expressão

< A >=

NE∑
l=1

PlAl , (1.7)

onde NE indica o número de configurações permitidas ao sistema e Pl é a distribuição

de probabilidades do sistema. No caso do modelo de Ising com N śıtios, como há

duas possibilidades para os valores de spin em cada śıtio, e a soma deve ser realizada

sobre 2N configurações. Pl é definido de acordo com o tipo de ensemble do sistema.

Para este trabalho o ensemble canônico é o mais adequado uma vez que o número de

ı́ons magnéticos permance inalterado e é dado pela concentração x = 0.25. Assim,

Pl neste ensemble é dado pelo peso de Boltzmann:

Pl =
e−βEl∑NE

m=1 e
−βEm

, (1.8)

onde El é a energia do estado l, β = 1/kBT , T é a temperatura do reservatório
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térmico e kB é a constante de Boltzmann

Os resultados das médias da Eq. (1.7) estão de acordo com os valores obtidos

pela termodinâmica quando o tamanho do sistema N vai ao infinito, ou seja, no

limite termodinâmico, N →∞. Para N grande, torna-se então impraticável utilizar

uma fórmula dessa natureza para efetuar cálculos numéricos [89]. Na tentativa de

estudar sistemas (necessariamente finitos) via simulação computacional, o método

Monte Carlo apresenta-se como uma opção, no qual a média da Eq. (1.7) não é feita

sobre todos os posśıveis estados e sim somente para os valores mais representativos,

fazendo com que < A > possa ser obtida como

< A >=
1

M

M∑
i=1

Ai . (1.9)

O problema consiste em saber as circunstâncias em que o valor esperado da grandeza

A pode ser obtido, de forma satisfatória, pela (1.9). O método Monte Carlo re-

sponde a esta pergunta de maneira satisfatória, como será visto em seguida. Deve-

mos salientar que existem métodos de extrapolação, tal como o método de escala

para tamanhos finitos, os quais permitem a obtenção de valores para quantidades

termodinâmicas (limite termodinâmico) com grande precisão.

A idéia do método Monte Carlo [89] consiste em escolher uma sequência de

configurações independentes, constituindo uma cadeia de Markov. Algumas con-

figurações iniciais são geradas longe do equiĺıbrio, mas à medida que o o sistema

evolui temporalmente, ele tende a ocupar configurações mais próximas do equiĺıbrio,

as quais podem ser utilizadas para a média da Eq. (1.9). Designando por w(y → y
′
)

a probabilidade de transição entre as configurações y e y
′
, pode-se escrever a equação

mestra,
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∂

∂t
P (y, t) =

∑
y′

[w(y
′ → y)P (y

′
, t)− w(y → y

′
)P (y, t)] . (1.10)

Depois de percorrer um número suficientemente grande de elementos da sequência,

as probabilidades passarão a assumir a forma mostrada na Eq. (1.8). Uma condição

suficiente para o equiĺıbrio é dada pela equação do balanço detalhado,

P0(y)w(y → y
′
) = P0(y

′
)w(y

′ → y) . (1.11)

Assim, as probabilidades devem ser escolhidas de tal forma que

w(y → y
′
)

w(y′ → y)
= exp(−β∆H) , (1.12)

onde ∆H é a diferença de energia entre as configurações y e y
′
.

Duas escolhas frequentes para as transições de probabilidade w(y → y
′
) em

simulações Monte Carlo são dadas a seguir.

1- Algoŕıtmo de Metropolis - Nesse algoŕıtmo 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 contrário, se ∆H > 0, a mudança de estado se processará de acordo com a

probabilidade exp(−β∆H), ou seja,

F (x) = Min(x, 1) , (1.13)

onde x é um número aleatório gerado e F (x) a função que define a escolha do

valor mı́nimo entre este número e 1, sendo esta por sua vez comparada ao peso

de Boltzamnn mostrado na Eq. (1.8); assim, se F > P o sistema permanecerá
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inalterado; caso contrário, o sistema aceitará a nova configuração. No caso do modelo

de Ising com interações de curto alcance, escolhe-se um spin i aleatoriamente e

calculam-se as energias locais do estado atual e do tentativo; em seguida, determina-

se a diferença de energia ∆Hi, invertendo-se o spin se esta for negativa ou, caso

contrário, segundo uma probabilidade exp(−β∆Hi).

2- Algoritmo de Banho Térmico - Neste caso a função F é dada por,

F (x) =
x

1 + x
, (1.14)

que corresponde a uma probabilidade de aceitação que independe do sinal de ∆H.

Esta regra recebe o nome de dinâmica de Glauber. No nosso caso, utilizamos uma

outra regra de banho térmico que não necessita de cálculo direto de energia local do

spin, mas somente do campo efetivo local (hi) a que este spin está sujeitos

w =
exp2βhi

1 + exp2βhi
. (1.15)

Escolhe-se uma configuração inicial aleatória do sistema de spins, indicando que

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

os śıtios da rede, atualizando-os através do algoŕıtmo de banho térmico. Guarda-se

a configuração gerada da forma descrita e escolhe-se seqüencialmente um novo śıtio

para voltar à segunda etapa.

Cada vez que o programa percorre toda a rede, uma unidade é acrescentada ao

tempo, ou seja, o tempo t, que será mencionado no estudo da dinâmica indica o

número de vezes que o programa realiza a atualização dos spins (ou o número de

passos Monte Carlo - Monte Carlo stpng (MCS)).
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Os protocolos utilizados no estudo do sistema Fe0.25Zn0.75F2 serão apresentados

com maiores detalhes nos caṕıtulos seguintes. O algoŕıtmo de banho térmico foi

empregado em nosso processo de atualização e evolução do sistema.

1.2.2 Campo médio śıtio-a-śıtio

Nesta seção, apresentaremos o método de simulação campo médio śıtio-a-śıtio (local

mean field - LMF) e os procedimentos computacionais empregados neste contexto.

O método LMF é baseado na solução iterativa do conjunto de equações auto-

consistentes envolvendo a média térmica de spins,

mi =< Si >=

∑
{S=±1}

Sie
−βx

∑
{S=±1}

e−βx
= tanh[hi/(kBT )], (1.16)

onde hi, o campo efetivo local, é dado por

hi = −
∑
i+δ

Ji,i+δεi+δmi+δ +H. (1.17)

Dado que os estados obtidos via LMF representam um mı́nimo local de ener-

gia livre, o conceito geral do método consiste em seguir a evolução do sistema ao

longo desse mı́nimo de acordo com mudanças em T e H. Flutuações térmicas não

são consideradas nesta aproximação. Observamos que o caráter local das equações

iterativas de campo médio, com a presença de flutuações na densidade local, par-

ticularmente na vizinhança do limiar da percolação, permite uma descrição muito

mais reaĺıstica das propriedades do sistema, em comparação com o chamado virtual

cristal mean field - VCMF. De fato, neste último tem-se que mi = m para todos os

spins distribúıdos de modo homogêneo na amostra. A abordagem VCMF [67, 68]
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não é capaz de captar as particularidades do FexZn1−xF2 conforme discutido com

detalhes em [86].

Do mesmo modo que na simulação MC, na simulação LMF o sistema é inicial-

mente resfriado a partir da fase PM com T = 1.5Tf , com pequenas variações de T

(∆T = 0.013Tf ). Uma mudança em T é acompanhada de acordo com o critério de

convergência [67, 68, 70, 90],

∑
i

[(mi)n − (mi)n−1]2∑
i

[(mi)n]2
≤ 10−6, (1.18)

onde o ı́ndice n indica a n-ésima interação. Quando uma temperatura T mı́nima

é alcançada, o sistema é aquecido com a mesma variação ∆T , e as medidas são

realizadas. A média de desordem é tomada, como em nossas medidas da simulação

MC, sobre 32 amostras.

Realizamos medidas da magnetização de sub-rede, Ms(T, x), e do parâmetro de

ordem de EA, Q(T, x), definidas por:

Ms(T, x) =
2

N

∑
i

εimi (1.19)

com śıtios i tomados sobre uma sub-rede, e

Q(T, x) =
1

N

∑
j

εi < S2
j >T mi (1.20)

com śıtios j somados sobre a rede inteira. Estas duas quantidades são de suma im-

portância no estudo dos VS, pois através da combinação Ms e Q podemos diferenciar

os sistemas nas fases AF (Ms 6= 0 e Q 6= 0) e VS (Ms = 0 e Q 6= 0).

Neste trabalho, realizamos pela primeira vez medidas da magnetização M em
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função de H no protocolo de histerese para o Fe0.25Zn0.75F2, através do método

LMF, com M dada por

M(T ) =
1

N

∑
i

εimi, (1.21)

com śıtios i tomados sobre a rede inteira. Nesta simulação fizemos o uso dos mesmos

parâmetros e amostras utilizados no mesmo procedimento para MC.
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Caṕıtulo 2

Efeitos do Campo Magnético

sobre a Dinâmica: Magnetização

Remanente, Função de Correlação

e Scaling

Evidências experimentais [44] sugerem que o composto Fe0.25Zn0.75F2 não apre-

senta um comportamento termodinamicamente estável na presença de um campo

magnético, com decaimento da linha AT para tempos longos.

Para analisar a influência do campo magnético sobre a fase VS, estudamos a

dinâmica de não-equiĺıbrio, via simulação de Monte Carlo, da função de autocor-

relação temporal de spins e das magnetizações termo-remanente (TRM) e isotermo-

remanente (IRM).

Resultados prévios, via simulação MC a campo nulo [12], mostram a dependência

da Mrem(t) para diversos valores da temperatura que nosso sistema apresenta car-

34



35

Figura 2.1: (a) dependência temporal da magnetização remanente, com melhores
fittings : Mrem ∝ t−λ para T = 3.8, 5.1 e 6.4 K; Mrem ∝ t−λ exp[−bt−β] para
T = 7.7, 8.9 e 10.2 K; Mrem ∝ exp[−bt−β] para T = 12.7 K. (b) Figura em destaque:
dependência de t da função de autocorrelação para T = 5.1 K e tw = 10a, a =0,1,...5,
com fitting C ∝ exp[−ωt−λ(T )]/tx(T ). O colapso das curvas Ctx vs t/tw é mostrado
para x(T = 5.1K) = 0.03 [12].

acteŕısticas de uma fase VS genúına: abaixo de Tf a dinâmica congelada exibe um

comportamento do tipo lei de potência; próximo a Tf a dinâmica passa a ser uma

combinação entre lei de potência e uma exponencial esticada; e na fase PM a de-

pendência temporal passa a apresentar um decaimento rápido exponencial, como

podemos verificar na Fig. 2.1(a). Para a função de autocorrelação temporal da Fig.

2.1(b) observa-se o colapso dos dados para T = 5.1 K para tw = 10a, com a =

0,1,...5, e H = 0.
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2.1 Dinâmica de crescimento de domı́nios

Durante a evolução temporal de um VS em direção ao equiĺıbrio, ocorre a formação

e o crescimento de domı́nios [91]. Para sistemas puros, distantes da região cŕıtica,

o tamanho linear t́ıpico L(t) desses domı́nios cresce, em geral, segundo uma lei de

potência [91]:

L(t) v tn, (2.1)

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

tamanho t́ıpico L(t) pode assumir a lei de crescimento LAC (Lifschitz-Allen-Cahn)

[92, 93], L2 v t, ou seja, n = 1/2. De um modo geral, o mecanismo de crescimento de

domı́nios distante da transição de fase é regido pela ativação térmica sobre barreiras

de energia livre ∆F (L). Assim, pode-se dizer que num instante de tempo t domı́nios

de tamanho L(t) estarão termicamente ativados de acordo com a lei de Arrhenius:

t = t0 exp[∆F (L)/kBT ], (2.2)

onde t0 denota um tempo t́ıpico microscópico do sistema e kB é a constante de

Boltzmann.

Um grande desafio em sistemas desordenados é calcular ∆F (L), ou seja, de-

terminar a forma com que ∆F (L) escala com L(t) [91]. A desordem inserida em

sistemas puros, em geral, aumenta as barreiras de energia existentes nas interfaces

dos domı́nios. O interesse consiste na compreensão de como as barreiras de energia

são afetadas pela presença de desordem no sistema. No modelo de droplets conven-

cional para VS [30, 29], ou seja, longe da concentração de percolação, supõe-se que a

barreira da energia livre de excitações de baixa energia do sistema e o comprimento
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2.1 Dinâmica de crescimento de domı́nios 37

t́ıpico L(t) estão relacionados por uma lei de potência:

∆F (L) ∝ L(t)Ψ, (2.3)

onde Ψ é o expoente que descreve como as barreiras de energia variam com a escala

de comprimento. Porém, no limiar da percolação, x ' xp, o comportamento de ∆F

com L(t) passa a assumir uma dependência logaŕıtmica, resultando em [18]

∆F (L) ∝ ln(L(t)/L0). (2.4)

Assim, utilizando a lei de Arrhenius (2.2), tem-se que

∆F (L) ∼ kBT ln(t/t0), (2.5)

implicando, portanto,

L(t) ∼ [kBT ln(t/t0)]
1
Ψ (2.6)

para a representação de droplets convencional [30, 29], e

L(t) ∼ (t/t0)
kBT

C (2.7)

para x ' xp [94], onde C representa uma constante de proporcionalidade dependente

da temperatura.

Ao se aplicar um campo magnético uniforme a energia livre devido ao campo é

dada por [30, 29]

∆FH(L) ∝ HLd/2. (2.8)

Portanto, o tamanho máximo t́ıpico desses domı́nios, LH , é dado, no modelo con-
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vencional, por

LH ∼
(
J

H

)1/(ds/2−y)

. (2.9)

A fase paramagnética é caracterizada por um expoente y negativo, a fase VS por

um y positivo e Tf para y = 0 [18]. LH é uma escala de comprimento de passagem

(crossover) entre esses dois regimes, determinada a partir do balanço entre a energia

livre devido ao termo de exchange [30, 29],

∆FJ ∼ JLd−1 (2.10)

e a energia livre devido ao campo, ∆FH .

Durante experimentos e simulações computacionais realizados em tempos fini-

tos, o tamanho Lw atingido por esses domı́nios durante a aplicação do campo num

intervalo de tempo tw, como previsto pelo modelo de droplets longe da concentração

de percolação [30, 29], é

Lw ∼ [kBT ln(tw/t0)]
1
Ψ , (2.11)

e no limiar da percolação [94],

Lw ∝ (tw/t0)
kBT

C . (2.12)
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2.2 Função de autocorrelação temporal de spins

Uma mudança estrutural fundamental no formalismo teórico empregado no estudo

dos VS foi realizada em 1975 quando Edward-Anderson [95] anunciaram para este

estado particular um parâmetro de ordem que com dependência temporal. No artigo

[95] eles explicam que “Haverá uma orientação de spin que resultará em uma energia

potencial mı́nima, tal que < S >= 0. Contudo, há uma temperatura cŕıtica Tc tal

que os spins notem a existência deste estado, e então para T → 0 o sistema estabelece

o estado fundamental em questão. A representação f́ısica é simples porém requer um

novo formalismo para expressá-lo.”Dessa forma, introduziu-se o conceito de função

de autocorrelação temporal de spins para o estudo da dinâmica dos VS.

Através de um estudo de campo médio, EA propuseram um novo parâmetro de

ordem dado por

q(t1, t2) = 〈Si(t1) · Si(t2)〉 , (2.13)

que descreve correlações no tempo, ao invés das correlações de longo alcance usuais

no espaço. É exatamente o valor diferente de zero da função de correlação local no

tempo que diferencia a fase VS do estado PM [82]. Na fase VS a campo nulo, tem-se

que

lim
|t1−t2|→∞

q(t1, t2) = q > 0, para T < Tc, (2.14)

= 0 , T > Tc, (2.15)

= 1 , T = 0. (2.16)

Tese de Doutorado - Departamento de F́ısica - UFPE



2.2 Função de autocorrelação temporal de spins 40

2.2.1 Aging - Envelhecimento

A propriedade de aging é bastante empregada durante o estudo de dinâmica dos

VS, e também é encontrada em outros sitemas amorfos ou desordenados, tais como

poĺımeros, supercondutores de altas temperaturas e sistemas ondas de densidade

de cargas, onde certas quantidades mostram uma dependência da história [96]. As

propriedades de não-equiĺıbrio de materiais v́ıtreos, rapidamente resfriados abaixo de

uma temperatura de congelamento Tg e então envelhecidos isotermicamente, mani-

festam-se como quantidades de dois tempos (funções respostas, susceptibilidades ou

funções de correlação)[96]. O aging magnético implica que o sistema é sujeito a

um processo de rearranjo cont́ınuo das estruturas de spin para escalas de tempo da

ordem do tempo de relaxação do sistema [44].

A função de autocorrelação temporal de spins é definida abaixo

C(t+ tw, tw) =
1

N

N∑
i

〈Si(t+ tw)Si(tw)〉 , (2.17)

onde N é o número de spins da rede, Si(t + tw) indica o valor do spin para o

i-ésimo śıtio da rede no final de um tempo t + tw, e < ... > denota a média

sobre as amostras avaliadas. Existem formas alternativas de calcular C(t, tw). Uma

delas pode ser realizada a partir da distribuição de volume dos domı́nios e da sua

ativação sobre barreiras de energia livre de altura t́ıpica ∆F (L), como mostrado

em detalhes no trabalho de Barbosa e colaboradores para o sistema Fe0.25Zn0.75F2

em sua fase VS [84, 12] e que será discutido ainda neste caṕıtulo. Embora C(t, tw)

seja uma quantidade acesśıvel somente através de tratamentos teóricos, anaĺıticos
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ou computacionais, é posśıvel relacioná-la à função resposta magnética, dada por

χZFC(t, tw) =
1

NH

∑
i=1

N < Si(t+ tw) > , (2.18)

onde H é o campo magnético aplicado, de forma que

χZFC(t) =
1− C(t)

T
, (2.19)

sendo T a temperatura em que o sistema está termalizado e C(t) ≡ C(t, tw = 0).

Tal relação é válida enquanto t < tw, ou seja no regime de quase-equiĺıbrio onde o

Teorema de Flutuação e Dissipação é válido [97].

2.2.2 Resultados e discussão

A seguir apresentaremos os resultados da dinâmica da função de autocorrelação

temporal de spins.

Protocolo de resfriamento quenched

Para medidas da função de autocorrelação temporal de spins, utilizamos o protocolo

de resfriamento quenched descrito a seguir. Nesta simulação, após definidas as ma-

trizes configuracionais nas quais apenas 25% apresentam śıtios magnéticos, passamos

a garantir que as 32 configurações iniciais de spins terão orientações do tipo Ising

aleatórias, indicando que o sistema encontra-se na fase PM. Em seguida, aplica-se

um campo magnético uniforme H e as amostras são termalizadas em T = 5.1K,

durante os intervalos de tempo tw = 10a MCS, com a = 1, 2, ...5. Passados tw

(MCS), guardamos todas as configurações Si(tw). Para finalizar, retiramos o campo
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Figura 2.2: Dependência temporal, em MCS, da função de autocorrelação C para
diversos valores de tw, T = 5.1K, e (a) H = 0, (b) H = 0.95T e (c) H = 20.8T [14].

após o tempo tw e deixamos o sistema relaxar livremente a campo nulo. A par-

tir desde momento passamos a acompanhar a evolução dinâmica dos spins durante

t = 5.105MCS, quando realizamos as medidas de Si(t, tw) e consequentemente de

C(t, tw).

Regime de campos baixos

Consideramos regime de campos baixos quando H apresenta valor H . xJ2, onde

x é a concentração de ı́ons magnéticos. No nosso sistema, H/J2 . 0.25 ou 2.43T .

Neste regime, ao final de tw o cenário apresentado pela aplicação do campo será

similar ao observado com os domı́nios a campo nulo. Isso é consequência do fato de

que durante tw o crescimento de domı́nios Lw não terá alcançado a escala t́ıpica de

campo,

LH ∼ (J2/H)1/(ds/2−y), (2.20)

ou seja, Lw � LH . Desse modo, os resultados para C(t, tw) para H pequeno são

parecidos com os resultados a H = 0, como pode ser visto quando comparamos as
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Figs. 2.2(a) e 2.2(b). Nesse regime espera-se pouca ou nenhuma dependência de

x(t,H) com tw. Na Fig. 2.3 é mostrado o ajuste do tipo

C(t, tw) ∝ 1/tx(T,H), (2.21)

para t < tw, T/Tf = 0.4, H = 0 e H/J2 = 0.4, com x(T,H = 0.0) = 0.04

e x(T, 0.4) = 0.03. Com a evolução temporal, temos que para t ∼ tw os domı́nios

apresentam dimensões L(t) ∼ Lw, de modo que temos um crossover entre os regimes

de decaimento lento (quase-equiĺıbrio, t � tw) e rápido (não-equiĺıbrio ou aging,

t� tw) de C(t, tw). Para t > tw o comportamento previsto pelo modelo de droplets

perto da percolação é do tipo

C(t, tw) ∝ 1/tλ(T,H,tw), (2.22)

onde λ(T,H, tw) é o expoente que caracteriza o aging em C(t, tw) ou seja λ > x.

Como pode ser visto na Fig. 2.3, quanto menor o valor de tw mais rápido é o

decaimento de C(t, tw). Isto ocorre porque quanto menores os domı́nios Lw, mais

rapidamente os rearranjos internos atingirão sua escala limite quando H é desligado,

dando origem, na etapa seguinte, ao regime de aging. Por outro lado, quanto menor

o valor de T , mais lenta a dinâmica do sistema, uma vez que esta evolui em função da

energia térmica dispońıvel para a ativação sobre barreiras de energia. Finalmente,

de modo geral, quanto maior o campo, mais lenta também a dinâmica do sistema.

Quanto maior o valor de H, maiores as barreiras de energia a serem vencidas ao

longo da evolução do sistema. Tais considerações implicam que λ(T,H, tw) deve ser

função crescente de T e decrescente de H e tw (veja Fig. 2.4).
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Figura 2.3: Dependência temporal (t em MCS) da função de autorrelação C para
diversos valores de tw, T = 5.1K e H = 3.8T. As linhas tracejadas são os melhores
ajustes para os regimes de (a) quase-equiĺıbrio, C ∝ t−x, e aging, (b) C ∝ t−λ [14].
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Figura 2.4: Dependência de λ(T,H, tw) com tw e H.

Regime de campos intermediários

Consideramos aqui campos intermediários aqueles tais que H ∼ xJ2. Neste regime,

ao final de tw os estados originados pela presença do campo já começam a notar

a influência de H e as medidas de C(t, tw) apresentam seus primeiros sinais de

mudança para tw pequenos. A partir deste regime passamos a depender de outros

protocolos e análises para definir qual o papel do campo magnético sobre a fase VS

a campo nulo, dentre eles a curva de AT e a análise microscópica das inversões dos

domı́nios através das medidas de histerese.
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Regime de campos altos

Para o regime de campos altos, onde H � xJ2, esperamos que C(t, tw) passe a não

mostrar uma forte dependência com tw, pois os domı́nios de tamanho LH serão rap-

idamente atingidos e o campo dominará todo o crescimento subsequente do sistema.

Em particular, nesse regime o sistema mostra uma tendência à saturação de C(t, tw)

à medida que H mais altos são aplicados (ver Fig. 2.2).

Em resumo, nas Figuras 2.2 e 2.3 apresentamos os resultados para H = 0, 0.95,

3.8 e 20.8T (respectivamente: H/J2 = 0, 0.1, 0.4 e 2.2). Notamos que os resultados

para H = 0 e campos baixos (H < xJ2 ≈ 2.4T ) são bastante similares em todas as

escalas de tempo investigadas. Para campos intermediários as medidas de C passam

a apresentar os efeitos do campo, inicialmente para tw pequenos, se tornando mais

evidentes e com tendência à saturação para campos mais altos, conforme mostrado

da Fig. 2.2 (c). No regime de campos baixos identificamos os comportamentos

de quase-equiĺıbrio, C ∼ t−x para t � tw com x(T,H) ≈ 0.03 − 0.04, e aging,

C ∼ t−λ para t � tw com λ(T,H, tw) ≈ 0.06 − 0.15. O comportamento similar da

função de autocorrelação em H = 0 e H no regime de campos baixos, deve ser uma

consequência da grande quantidade de tempo necessária para que a influência de H

se torne efetiva [54, 97]
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2.2.3 Scaling : multiplicativo e aditivo

No artigo de Rieger [98] é mostrado que a magnetização total, M(t, tw), pode ser

decomposta em uma parte quase estacionária, Meq(t), dependente somente de t

e em uma parte de aging, Maging (t, tw). Essas decomposições podem ser de dois

tipos: multiplicativa, com

M(t, tw) = Meq(t)Maging (t, tw); (2.23)

ou aditiva, assumindo a forma

M(t, tw) = Meq(t) +Maging (t, tw). (2.24)

Tal propriedade da magnetização também é evidenciada pela função de autorrelação

temporal. Foi observado no trabalho de Barbosa e colaboradores [12] que a fase VS

a campo nulo do sistema Fe0.25Zn0.75F2 apresenta um excelente colapso do tipo

multiplicativo para o scaling na forma C(t, tw)tx(T,H) vs. t/tw. Observamos que

tal tentativa de scaling não resultou em um bom colapso para regimes de campos

intermediários, o mesmo sendo somente verificado para regiões de quase-equiĺıbrio,

t� tw.

Tendo como motivação o trabalho de Picco etal. [97], no qual o scaling aditivo

na forma C(t, tw) − At−α vs. t/tw foi implementado, obtivemos um bom colapso

dos dados para os regimes de campos baixos e intermediários. Entretanto, assim

como observado por esses autores [97], um melhor colapso foi obtido em função da

variável t/tw quando escrita na forma ln[(t+ tw)/tw] = ln(1 + t/tw), uma vez que na

escala logaŕıtmica dados para t maiores são “comprimidos”; tal resultado também

está de acordo com o modelo de droplets em x ' xp. Deve-se enfatizar, contudo, que
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nenhum colapso dos dados foi conseguido, via scaling multiplicativo ou aditivo, no

regime de campos altos, H > xJ2. Isso indica que a presença de campos magnéticos

intensos afeta de forma significativa a natureza da fase magnética desordenada do

sistema a x = 0.25.

Na Fig. 2.5 apresentamos os limites de validade para os colapsos aditivo e

multiplicativo da função C(t, tw) para T = 5.1K. Como já comentado anteriormente,

obtivemos um excelente colapso das curvas em diversas escalas de tempo tw no regime

de campos baixos através de ambos os scalings [14]. Este fato tem sido indicativo de

um comportamento v́ıtreo do tipo VS de acordo com o modelo de droplets modificado

no limiar da percolação. O expoente α obtido no scaling aditivo, α ≈ 0.01 assemelha-

se ao encontrado para o modelo de EA-3D [97] e do VS AgMg2.6 [99]. Na Fig. 2.5

(b) é notável o fato de que o colapso dos dados através do scaling aditivo não

acontece mais para valores de campo que se aproximam de H ≈ J2 ≈ 9.5T, cujo

valor encontra-se na região de crossover entre a fase PM e a VS na curva de AT,

neste regime de temperatura (Fig. 3.7). Para campos maiores a superposição das

curvas na tentativa de colapso para diferentes valores de tw passa a ser cada vez

menos posśıvel.

Finalmente, é importante salientar também que as previsões de dinâmica da

função de autocorrelação pela solução de campo médio de Parisi [100], com quebra

de simetria de réplicas no modelo SK [22] envolvendo a presença de hierarquias e

ultrametricidade, não se efetivaram no nosso estudo do sistema Fe0.25Zn0.75F2 na

presença de H. De fato, segundo tal cenário a descrição dos regimes de quase-

equiĺıbrio e de aging não poderia ser dada de forma adequada em função de apenas

um único parâmetro ou escala de tempo (tw, no presente caso). Ao invés disso, uma

estrutura de várias escalas de tempo t́ıpicas deveriam surgir, associada à dinâmica
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Figura 2.5: (a)Colapso dos dados da função de autocorrelação para tw = 10a MCS,
a = 1, 2, ..., 5, através dos scalings aditivo para campos intermediários (H/J2=0.4)
e, no destaque, multiplicativo (H = J2 = 0.1) em T/Tf = 0.54. (b) Ausência de
colapsos através dos scalings aditivo para campos altos (H/J2 = 1.0) e, no destaque,
multiplicativo (H = J2 = 0.5) em T/Tf = 0.54 [14].
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de C(t, tw), de acordo com a expressão

C(t, tw)aging =
∑
i

Ci

[
fi(t+ tw)

fi(tw)

]
, (2.25)

onde a soma sobre os infinitos termos i se refere aos vários setores de tempos longos

[101, 102], e as diferentes funções desconhecidas fi(t) representam mecanismos f́ısicos

que não necessitam estar necessariamente relacionados ao crescimento de domı́nios

[98].

A conexão entre o decaimento temporal do tipo lei de potência observado da

função de autocorrelação temporal de spins e a presença de barreiras de energia no

limiar da concentração de percolação pode ser compreendida como segue. Do ponto

de vista microscópico, devido à proximidade da percolação os spins encontram-se

arranjados localmente em domı́nios AF com orientações reversas de acordo com a

vizinhança do cluster. A distribuição N(υ, t) de domı́nios de volume υ para um

tempo t é dada por

N ∼ υ−δ, (2.26)

um resultado válido para a fase VS a campo nulo com x = 0.25 [63, 64, 66, 12, 80],

assim como para estados v́ıtreos com altos valores de H de um modelo AF dilúıdo

a x = 0.50 [80]. Denominando de cυ(t, tw) a função de autocorrelação de domı́nios

de volume υ para o tempo t, temos o limite cont́ınuo

C(t, tw) =

∫ υmáx(t)

1

N(υ, t)cυ(t, tw)dυ. (2.27)

Adicionalmente, considerando a dinâmica de Arrhenius da ativação térmica [96],

o tempo t́ıpico
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t ∼ exp(FL/kBT ) (2.28)

para domı́nios de tamanho L superarem as barreiras de energia logaŕıtmicas perto

da concentração de percolação, isto é,

FL ∼ ∆ln(L/L0), (2.29)

implica que

L ∼ L0t
kBT/∆, (2.30)

onde L0 é um comprimento de escala microscópico e ∆(t) é a escala de energia livre

para a temperatura T . Esse resultado, combinado com a integral acima e a relação

de escala fractal υ ∼ Ldf , resulta no decaimento da lei de potência observado para

C(t, tw) com o tempo. Também mencionamos que a consideração de droplets padrão

[30, 29, 96] para as barreiras de energia,

FL ∼ ∆(L/L0)Ψ, (2.31)

leva a uma função de autocorrelação dependente da variável dinâmica ln(t)/ ln(tw),

e a um decaimento logaŕıtmico de C(t, tw) com o tempo. Neste sentido, nossa

consideração do colapso dos dados em t/tw é inconsistente com as ideias da dinâmica

no contexto do modelo de droplets original.

Finalmente, o fato de que as barreiras logaritimicas tem sido apresentadas para

H = 0 e também para baixos valores de H via estudos MC [50, 96, 14, 103] do modelo

EA-3D e dinâmica IRM de não-equiĺıbrio [50] do composto Ising VS FexMn1−xTiO3,
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x = 0.50. No regime de diluições moderadas, contudo, a justificativa f́ısica para tais

barreiras se torna menos evidente [50, 96].

2.3 Magnetização Remanente

A magnetização remanente (Mrem) pode ser utilizada como uma medida que indica

a presença de história magnética na amostra. Para o composto Fe0.25Zn0.75F2 em

T = 4.5K (abaixo de Tf ) foi observada, uma dependência logaŕıtmica de Mrem em

função do tempo: Mrem ∼ S(T,H)ln(t), onde t é a variável temporal e S a constante

que depende do campo magnético, H, e da temperatura, T . Neste mesmo trabalho

[9] foi apresentado um estudo da Mrem para os dois procedimentos, ZFC e FC, para

x = 0.25 e x = 0.48.

A histerese observada em FexZn1−xF2, para x . 0.30 determina a existência

de uma magnetização remanente abaixo da linha de irreversibilidade Ti(H), que

aparece quando o campo é desligado após ter atingido um valor H. Quando real-

izamos o procedimento ZFC a magnetização é denominada termo-remanente (TRM),

enquanto que para o protocolo FC ela é chamada de isotermo-remanente (IRM).

O resultado experimental em destaque na Fig. 2.6 mostra em escala logaŕıtmica,

que dentro de duas décadas o decaimento da magnetização remanente pode ser

ajustado pela lei

Mrem = M0 −M1 ln t, (2.32)

caracteŕıstica de processos de ativação térmica distantes da temperatura de conge-

lamento.
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A magnetização remanente, Mrem definida como

Mrem =
1

N

N∑
i=1

< Si(t) > , (2.33)

relaciona as orientações dos spins (Si(t)) em um dado instante t. Segundo Montene-

gro [82], as medidas de IRM devem ser realizadas tão rapidamente quanto posśıvel

uma vez que esta quantidade apresenta forte dependência temporal, indicando que

tal grandeza não atinge o equiĺıbrio abaixo de Ti(H) dentro da escala de tempo

experimental.

A investigação da Mrem se inicia a partir do resfriamento lento do sistema

Fe0.25Zn0.75F2, que se encontra na fase PM com T = 1.5Tf . A temperatura fi-

nal utilizada foi T = 0.28Tf , com intervalos de ∆T = 0.013Tf , onde utilizamos

3.104 MCS durante a termalização das amostras. No protocolo ZFC, ao se atingir

T = 0.28Tf , aplica-se o campo H durante 50.000 MCS, retira-se o campo e realiza-se

a medida de Mrem. O que diferencia os protocolos ZFC e FC é o fato de que no

procedimento FC a etapa de resfriamento é realizada com a aplicação de H. Em

ambos os casos, a evolução do sistema e as medidas são feitas a campo nulo.

Os resultados são apresentados na Fig. 2.6 para H = 2.85T . Um “crossover” é

observado de uma lei de potência com decaimento rápido, Mrem ∼ t−β (β ≈ 1), em

curtos tempos, t ≤ 102MCS. Para um decaimento logaŕıtmico lento, Mrem ∼ γlnt

+ cte (γ ≈ 0, 001) em tempos longos, 103 ≤ t ≤ 105 MCS. Este comportamento

para tempos longos foi também observado experimentalmente em medidas do com-

posto como mostrado no inset da Fig. 2.6, indicando que um estado termodinâmico

metaestável v́ıtreo obtido neste procedimento com campo aplicado.
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Figura 2.6: Dinâmicas das magnetizações termo-remanente (TRM) e isotermo-
remanente (IRM) da amostra inteira após o desligamento do campo magnético,
H/J2 = 0.3 para T/Tf = 0.38. As linhas verdes e pretas tracejadas indicam, re-
spectivamente, os comportamentos para tempos curtos (MREM t−β + constante) e
longos (MREM − γ ln t + constante). O destaque mostra o decaimento logaŕıtmico
para a medida IRM experimental [9].
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Caṕıtulo 3

Histerese, Irreversibilidade e

Ciclos Termodinâmicos

3.1 Histerese via Simulação Monte Carlo

Geramos os ciclos de histerese nas simulações MC a partir do resfriamento lento

do sistema a campo nulo desde o estado PM até a temperatura de interesse, que por

sua vez é mantida fixa enquanto variamos o campo (aumentando ou diminuindo)

em intervalos ∆H = 0.05J2 ≈ 0.48T, com termalizações de 5.103MCS para cada

valor de H. Utilizamos dois tipos de amostras distintas neste processo de medidas,

a amostra inteira (AI) e o cluster percolante (CP) de cada amostra. De fato, devido

a proximidade da concentração de percolação de primeiros vizinhos, xp ≈ 0.24,

temos um grande número de pequenos clusters fractais [87, 64, 65, 66], que são

mais senśıveis ao efeito do campo magnético. Em contraste, a configuração VS a

campo nulo do CP, que contém tipicamente em torno de 25% de todos os spins, é

mais robusta quanto à influência do campo aplicado (ver na Fig. 3.1 a distribuição

55
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Figura 3.1: Distribuição do número de spins em função do número de coordenação
z.

média do número de spins de acordo com o número de coordenação z- spins vizinhos

interagindo via J2 - para AI e CP).

A Fig. 3.2 (a) mostra o ciclo de histerese para baixa temperatura, T = 0.013Tf ,

no qual observamos que a estrutura revela platôs de magnetização em ambas amostras

(AI e CP), que por sua vez estão relacionados às inversões de spin isolados induzidas

pelo campo [104]. Nesta temperatura, as flutuações térmicas são despreźıveis, de

forma que o comportamento do sistema passa a ser governado pela competição entre

as interações AF e o campo aplicado, neste regime fortemente dilúıdo. Neste sen-

tido, a sequência de platôs coincide com o número de vizinhos interagindo através

do acoplamento AF dominante J2 (até z = 8 na rede dilúıda tetragonal de corpo

centrado). O comportamento para campos muito baixos é mostrado na Fig. 3.3,

com magnetização não nula acontecendo devido às inversões de spins desconectados

(loose spins) e a spins nas interfaces dos domı́nios (que apresentam campo efetivo
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local nulo), resultando em uma magnetização diferente de zero dependente do campo

antes do primeiro platô do CP ser atingido. Os platôs também podem ser identifi-

cados através dos picos da susceptibilidade (dM/dH), dependente de T e H, para

T muito baixas, como mostrado na Fig. 3.2.

Encontramos que o efeito de J3 na curva de histerese está presente para campos

muito baixos, H/J2 < 0.1, se manifesta na forma de pequenas irregularidades em M

como mostrado na Fig. 3.3. Tais irregularidades são consistentemente suavizadas

quando J3 = 0. Este resultado também evidencia que o papel de J3 é relevante

apenas nos regimes de T e H muito baixos, apresentando assim concordância com

os dados de calor espećıfico apresentados para a fase VS a campo nulo [12, 13].

Notamos que a região de transição entre o n-ésimo platô e o seguinte ocorre em

H/J2 = n, relação válida até a saturação, na qual todos os spins se alinham com o

campo. Para H/J2 ≈ HAT (T → 0)/J2 ≈ zx = 2, o ciclo de histerese se fecha, indi-

cando que a fase PM foi atingida nesta temperatura. O regime de irreversibilidade

se torna evidente quando as medidas da magnetização têm históricos magnéticos

distintos durante o aumento ou diminuição do campo magnético.

Também observamos na Fig. 3.3 uma considerável diferença nos dados da his-

terese da amostra inteira e cluster percolante. No CP o primeiro platô apresenta

magnetização essencialmente nula, indicando que apesar da aplicação do campo

magnético o CP permanece não perturbado pelos efeitos do campo até H/J2 ≈ 1

no regime de baixa temperatura. Nesse regime, os pequenos clusters e os spins

desconectados da amostra inteira (ou com campos efetivos de exchange nulos) são

suscept́ıveis à influência de campos de quaisquer magnitude. Para altas temper-

aturas a curva de histerese se torna mais suave e os platôs dão lugar a um ciclo

simétrico cont́ınuo. Outro fator observado é que os máximos das curvas dM/dH
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Figura 3.2: (a) Ciclos de histerese via simulação MC do cluster percolante (CP) e
amostra inteira (AI), no inset, para T/Tf = 0.013, apresentando uma estrutura de
platôs. (b) Susceptibilidade dependente de H e T para T/Tf = 0.013 (dos dados
obtidos em (a)) e T/Tf = 0.54 [15].
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Figura 3.3: Comportamento das curvas de magnetização para campos muito baixos
antes do primeiro platô ser atingido para (a) AI e (b) CP.

mostradas na Fig. 3.2(b) vão desaparecendo à medida que aumentamos a temper-

atura, decorrente da suavização térmica das descontinuidades entre platôs.

3.2 Ciclos ZFC -FC e Curvas de Irreversibilidade

Os resultados obtidos para a histerese são corroborados pela dependência térmica

das curvas de magnetização FC e ZFC do cluster percolante, MZFC e MFC , respecti-

vamente, mostradas na Figura 3.4, para diversos valores de H através da simulação

MC. Similarmente ao procedimento experimental, no protocolo FC (ZFC) o sistema

é resfriado na presença (ausência) de um campo, do estado PM até T = 0.013Tf ; a
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partir de então é aquecido com um campo magnético uniforme aplicado; durante o

aquecimento realizamos as medidas da magnetização.

Notamos que o colapso das curvas MZFC em T → 0 coincide com o respectivo

valor da magnetização de cada platô no ciclo de histerese. Por exemplo, as mag-

netizações para baixa temperatura (no CP) são nulas tanto no primeiro platô do

ciclo de histerese, Fig. 3.2, quanto no colapso de MZFC em T → 0, como mostra a

Fig. 3.4. No entanto, a magnetização atinge valor 0.054 no segundo platô do ciclo

de histerese, do mesmo modo que o segundo colapso mais baixo das curvas MZFC .

Para campos no regime de transição entre platôs consecutivos, a MZFC para baixa

temperatura assume valores intermediários com respeito aos pontos de convergência

das magnetizações, como podemos ver na Fig. 3.4, para H/J2 = 1.

A linha de irreversibilidade, que diferencia a fase com comportamento v́ıtreo ou

metaestável da fase PM, é determinada a partir da temperatura dependente de H

abaixo da qual os valores de MZFC e MFC começam a diferir [20, 11]. Conforme Brito

[16], definiu-se, para os dados apresentados, Ti como sendo a média aritmética entre

as duas temperaturas referentes ao extremo máximo, Ti(H)Max = Ti(H)+∆Ti(H)/2,

e mı́nimo, Ti(H)Min = Ti(H) − ∆Ti(H)/2, da região de encontro das curvas FC e

ZFC (como podemos ver na Fig. 3.6), onde Ti(H)Min é aquela cuja diferença entre

as magnetizações MFC −MZFC é menor que os erros em MFC e MZFC , e Ti(H)Max

é aquela cuja diferença entre as magnetizações MFC −MZFC é maior que o módulo

da diferença entre os erros em MFC e MZFC . Seguindo este procedimento, foram

obtidos os pontos Ti(H) e constrúıram-se as linhas de estabilidade para o CP (Fig.

3.4) e AI (Fig. 3.5).

Os resultados conjuntos para a AI e CP são mostrados na Fig. 3.7, além das

medidas obtidas experimentalmente para o composto Fe0.25Zn0.75F2 [11, 9]. Em
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Figura 3.4: Dependência térmica das magnetizações ZFC (ćırculos cheios) e FC
(quadrados abertos) para o CP com diferentes H, via simulação MC. Ocorrem
colapsos de MZFC para baixas T no primeiro (H/J2 < 1) ou segundo platôs
(1 < H/J2 < 2), ou seja, M = 0 e M = 0.054, respectivamente.
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Figura 3.5: Dependência térmica das magnetizações ZFC (ćırculos fechados) e FC
(ćırculos abertos) para a AI com diferentes H, via simulação MC [16].
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particular notamos no destaque que HAT (T = 5.1K) = 1.1J2 ≈ 10.5T, um valor que

encontra-se próximo do regime no qual o scaling aditivo da função de autocorrelação

temporal deixa de existir, como discutido no caṕıtulo anterior. O expoente numérico

de AT, determinado a partir do melhor ajuste da relação de scaling T0−T ∝ H
−2/φ
AT ,

implica φ = 3.4 ± 0.6, um valor em acordo com a medida experimental [11, 9]

φ = 3.4± 0.2 e um pouco maior que o valor previsto pelo modelo de campo médio

φ = 3 [25].

Contudo, é posśıvel que este resultado reflita apenas o estado termodinâmico

v́ıtreo ou metaestável do tipo VS [19, 21, 44], como verificado empiricamente [44]

no composto Fe0.25Zn0.75F2 através do decaimento da linha AT para tempos lon-

gos. Neste sentido, nossas observações do comportamento v́ıtreo na presença de um

campo podem estar relacionado à escala de tempo finito t́ıpica da simulação MC,

um resultado consistente com o cenário de droplets.
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Figura 3.6: Resultado de simulação MC para o Fe0.25Zn0.75F2 no ciclo ZFC-FC para
H/J2 = 0.4. O detalhe mostra a região de encontro da curva FC com a curva ZFC
[16].

Tese de Doutorado - Departamento de F́ısica - UFPE



3.2 Ciclos ZFC -FC e Curvas de Irreversibilidade 65

Figura 3.7: Curva de irreversibilidade para o cluster percolante a partir dos dados
obtidos na Fig. 3.4 e para a amostra inteira na Fig. 3.5, via simulação MC. As
linhas tracejadas mostram o melhor fitting para os dados experimentais e numéricos,
obtendo para ambos os casos φ = 3.4± 0.6 [15].
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Figura 3.8: Magnetização dependente da concentração via simulação LMF para
temperatura final T/Tf = 0.013.

3.3 Simulação Campo Médio Śıtio-a-Śıtio

Apresentamos a seguir os resultados da simulação LMF para medidas de magne-

tização de sub-rede (Ms(x)) - Fig. 3.8 - dependentes da temperatura e da concen-

tração magnética, bem como do parâmetro de EA Qs(x) - Fig. 3.9 . Tais medidas

foram realizadas através de um protocolo ZFC e realizadas durante o resfriamento

e aquecimento das amostras.
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Figura 3.9: Parâmetro de EA dependente da concentração via simulação LMF para
temperatura final T/Tf = 0.013.
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Histerese

A estrutura de platôs da Fig. 3.2 é também capturada pela técnica LMF (veja Fig.

3.10), com o detalhe de que aqui o efeito da interação de frustração J3 é mais pronun-

ciado. Em altas temperaturas, o ciclo de histerese manifesta um aspecto mais suave,

como pode ser visto na Fig. 3.4, tornando-se completamente fechado e reverśıvel

no regime de altas temperaturas na fase PM, como observado experimentalmente

no composto Fe0.25Zn0.75F2 [11, 9]. Um ciclo de histerese cont́ınuo foi observado

para o modelo de EA- 3D e também para VS Ising Fe0.5Mn0.5TiO3 em T ≈ 0.3Tf

[105]. Podemos observar os efeitos da temperatura no ciclo de histerese a partir da

Fig. 3.11 obtido a partir da AI via LMF. Essas evidências também são notadas a

partir da ampliação dos picos da susceptibilidade, dM/dH, quando diminúımos a

temperatura - ver Fig. 3.13 (compare com os dados da Fig. 3.2(b)).

3.4 Estabilidade do Parâmetro de EA

No contexto LMF, é também interessante verificar a estabilidade da fase VS na

presença da pequena interação de frustração J3 e do campo magnético externo uni-

forme. Por algum tempo um intenso debate ocorreu [67, 68, 69, 3] sugerindo que

a pequena frustração poderia ser o mecanismo responsável pela fase VS no com-

posto Fe0.25Zn0.75F2. Entretanto, considerando os números de coordenação z2 = 8

e z3 = 4, relativos à vizinhança dos spins interagentes via J2 e J3 respectivamente, a

razão entre estas energias z2J2/z3J3 ≈ 37.4, mostrando que a distribuição energética

decorrente de J3 é muito inferior à de J2. O efeito de J3 nas medidas descritas abaixo

decorre do fato de que, no método LMF, o efeito de flutuações térmicas não é con-

siderado. Contudo, Ambas as medidas da magnetização local e do parâmetro de
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Figura 3.10: Ciclo de histerese da amostra inteira via simulação LMF para T/Tf =
0.013 evidenciando a estrutura de platôs. No detalhe mostramos o regime H/J2 < 1.
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Figura 3.11: Ciclos de histerese obtidos via simulação LMF para T =
0.1, 1.2, 5.1 e 12.7K.
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ordem de EA a campo nulo [95],

q =
1

N

N∑
i=1

[m2
i ], (3.1)

resultaram em valor nulo J3 = 0, indicando que, de acordo com a aproximação de

LMF, a fase VS em H = 0 ocorre somente se J3 6= 0 (ver Fig. 3.14). Contudo,

a fase VS manifestada pela presença de J3 e H = 0 na técnica LMF desaparecena

presença de um campo, como mostra a Fig. 3.14 através uma mudança quantitativa

do parâmetro q. Este efeito ocorre, até mesmo para campos baixos, após o protocolo

FC. De fato, apenas a campo nulo qJ3 − q0 é positivo para x = 0.25 (Fig. 3.14) e

negativo para x = 0.48 (Fig. 3.15). O valor negativo encontrado para qualquer valor

de H, em x = 0.48, resulta do fato que na simulação LMF o acoplamento frustrado

inverte poucos clusters AF, neste regime de diluição moderada. Em ambos os casos,

qualquer campo altera o estado com H = 0.
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Figura 3.12: Ciclo de histerese da amostra inteira via simulação LMF para T/Tf =
0.54 mostrando que estrutura de platôs é suavizada. No detalhe temos o regime
H/J2 < 1. [15]
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Figura 3.13: Susceptibilidade dependente de T e H da amostra inteira para T/Tf =
0.013 (dos dados da Fig. 3.10), 0.13, 0.54 (dos dados da Fig. 3.4) e 1.3 [15].
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Figura 3.14: Estabilidade do parâmetro de EA da amostra inteira considerando a
pequena interação de frustração J3 após o procedimento FC, via simulação LMF
com comportamentos VS a campo nulo e v́ıtreo para H 6= 0 em x = 0.25 [15].
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Figura 3.15: Estabilidade do parâmetro de EA da amostra inteira considerando a
pequena interação de frustração J3 após o procedimento FC, via simulação LMF
com comportamentos REIM a campo nulo e RFIM para H 6= 0 em x = 0.48 [15].
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Caṕıtulo 4

Análise Microscópica

Nesta seção apresentamos os resultados MC que nos permitem fazer uma análise

microscópica da magnetização e das configurações de spin sob o efeito de um campo

magnético uniforme.

Com o intuito de compreender melhor os mecanismos de competição que levam

às descobertas apresentadas anteriormente, analisamos em separado as contribuições

M(z), dos spins com z ≤ 8 vizinhos interagentes via J2, para a magnetização total

M =
8∑
z=0

M(z). Mostramos na Fig. 4.1 resultados da simulação para o CP, para os

quais a contribuição dos spins desconectados (z = 0) é ausente, para T = 0.013Tf

e T = 0.54Tf . As Figs. 4.1 e 4.2 indicam que os platôs observados em baixas tem-

peraturas, são sucessivamente induzidos para spins com z = 1, z = 2 e etc. Esta

sequência de platôs possui uma correspondência direta com a sequência de picos (T

baixa) de susceptibilidade, conforme mostrado na Fig. 3.2(b). Observamos que um

comportamento não trivial surge com a alta conectividade entre os spins (z ≥ 4). De

fato, Quando os spins apresentam uma alta conectividade, ou seja z ≥ 4, as inversões

com H ocorrem no sentido inverso ao campo aplicado devido ao forte acoplamento

76



77

AF J2 local. Como consequência, uma contribuição negativa (M(z) < 0) emerge

deste cenário. Tal efeito é amplificado na presença da desordem térmica, como pode-

mos ver na Fig. 4.2 Destacamos que a ordem AF de curto alcance local tem sido

provada experimentalmente no composto Fe0.25Zn0.75F2 via espectroscopia Moss-

bauer e espalhamento de nêutrons. Adicionalmente, pela comparação das Figs. 4.1

e 4.2 conclúımos que os spins isolados, com z = 0, são essencialmente responsáveis

pelo aparecimento do primeiro platô da AI para H/J2 ≤ 1 e T = 0.013Tf . Por outro

lado, para temperaturas mais altas T = 0.54Tf , evidências da suavização dos platôs

levam a um ciclo de histerese cont́ınuo t́ıpico, observado também experimentalmente

no composto Fe0.25Zn0.75F2 [11, 9].

Os resultados acima podem ser verificados na Figs. 4.3 e 4.4 nos quais a mag-

netização M(z), normalizada pelo seu valor de saturação Ms(z), é apresentada em

função do número de coordenação z para T = 0.13Tf e T = 0.54Tf , para diversos

valores de campo magnético.

Dois efeitos podem ser notados em concordância com a discussão apresentada.

Primeiro, para baixa temperatura, T = 0.013Tf e campo H/J2 = 2z+1
2

no centro

do z-ésimo platô não nulo, a saturação da magnetização é atingida para spins com

conectividade ≤ z. O mecanismo de competição das inversões reversas de spin para

o campo é também observado para spins altamente conectados, z ≥ 4. Estes efeitos

são minimizados quando a desordem térmica passa a atuar, como vemos na Fig. 4.2

para T = 0.54Tf . As evidências das Fig. 4.1 e 4.2 também são corroborados pela

simulação LMF, como podemos observar na Fig. 4.5.

Para finalizar nossa análise global do efeito do campo magnético sobre a con-

figuração microscópica de spins no CP, a Fig. 4.6 apresenta a configuração VS a

campo nulo do CP, de uma das 32 amostras avaliadas, no regime de baixa temper-
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Figura 4.1: Magnetização parcial (M(z)) de spins com z ≤ 8 vizinhos interagentes
via J2, no cluster percolante, como função de H, através da simulação MC para
T = 0.013Tf [15].
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Figura 4.2: Magnetização parcial (M(z)) de spins com z ≤ 8 vizinhos interagentes
via J2, no cluster percolante, como função de H, através da simulação MC para
T = 0.54Tf [15].
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Figura 4.3: Magnetização parcial normalizada pelo seu valor de saturação,
M(z)/Ms(z) de spins com z ≤ 8 vizinhos interagentes via J2, no cluster percolante,
como função de z para diversos valores de campo H, através da simulação MC para
T = 0.013Tf [15].
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Figura 4.4: Magnetização parcial normalizada pelo seu valor de saturação,
M(z)/Ms(z), de spins com z ≤ 8 vizinhos interagentes via J2, no cluster percolante,
como função de z para diversos valores de campo H, através da simulação MC para
T = 0.54Tf [15].
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Figura 4.5: Magnetização parcial (M(z)) de spins com z ≤ 8 vizinhos interagentes
via J2, para o cluster percolante, como função de H, através da simulação LMF para
(a) T = 0.013Tf = 0.1K e (b) T = 0.54Tf = 5.1K.
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atura T = 0.013Tf , via simulação MC. Como mostrado nas referências [12, 64, 66,

87], devido a proximidade da concentração de percolação, os spins estão localmente

arranjados em domı́nios AF fractais com orientações reversas de spin de acordo com

sua vizinhança. Conforme a dinâmica presente e estudos de histerese, configurações

de baixas temperaturas permanecem essencialmente não perturbadas pelo efeito do

campo, H/J2 ≈ 1. Contudo, o efeito combinado do campo magnético e da desor-

dem térmica, mostrado na Fig. 4.7 para H/J2 = 1 e T = 0.54Tf , promove inversões

coletivas de spin com respeito à configuração a campo nulo da Fig. 4.6, conforme

esperado pela teoria de droplets.
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Figura 4.6: Configuração microscópica de spins do CP de um VS a T/Tf = 0.013 e
H = 0. Śımbolos com distintas cores diferenciam domı́nios AF localmente conecta-
dos, com orientações reversas de acordo com a sua vizinhança [15].
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Figura 4.7: Em vermelho temos os droplets de spin reversos com relação à con-
figuração de spin apresentada em 4.6, induzidos pela desordem térmica e campo
magnético, em T/Tf = 0.54 e H/J2 = 1 [15]
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Caṕıtulo 5

Conclusão e Discussão

O comportamento do composto Fe0.25Zn0.75F2, um AF desordenado Ising no lim-

iar da percolação, tem sido bastante estudado em baixas temperaturas e H = 0, bem

como na presença do campo magnético [38, 11, 9, 40, 41, 20, 12]. Enquanto dados

a campo nulo sugerem uma fase VS, o decaimento da linha AT [44] para tempos

longos indica um estado termodinâmico metaestável v́ıtreo induzido pelo campo H,

em concordância com as previsões da teoria de droplets [106].

Enfatizamos que nossos estudos via simulações MC e LMF levaram em conta

o hamiltoniano microscópico, com a presença de acoplamentos de spin de curto

alcance [20, 62, 1] obtidos a partir do composto Fe0.25Zn0.75F2, ao invés das usuais

distribuições estocásticas das interações de troca.

Como previamente sugerido pelos estudos via MC [12, 64, 87, 66] dos comporta-

mentos termodinâmico, dinâmico, cŕıtico e microscópico (em H = 0 na proximidade

da percolação - xp ≈ 0.24) confirmam a fase VS caracterizada pela ativação de

domı́nios fractais sobre barreiras de energia logaŕıtmicas [26, 27, 28, 29, 30], em

contraste com a barreira de energia convencional com lei de potência que apresenta
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domı́nios compactos de acordo com o modelo de droplets original [26, 27, 28, 29, 30].

As barreiras logaŕıtmicas de energia também implicam na justificativa f́ısica [96, 80]:

o decamimento temporal dado por uma lei de potência da função de autocorrelação

de spins, com um colapso das curvas para distintos valores de tw em H/J2 . 1,

conforme discutido no Caṕıutlo 2.

Em conexão com as descobertas emṕıricas do decaimento da linha de AT [38],

o estado termodinâmico metaestável v́ıtreo com H 6= 0 apresenta“droplets”de spins

reversos em comparação com a fase VS a campo nulo e sugerimos estar relacionado à

escala de tempo finito t́ıpica dos resultados da nossa simulação. Curiosamente, uma

fase v́ıtrea instável na presença de H foi encontrada [107] para o modelo de Ising

AF dilúıdo em uma rede bcc quando a concentração se aproxima da concentração de

percolação, via métodos de otimização em T = 0. Desse modo, podemos conceber

a idéia [54, 55, 96] de que uma grande quantidade de tempo pode ser necessária

para a relaxação efetiva da fase metaestável termodinâmica com comportamento do

tipo VS através da aplicação de um campo magnético externo, com o surgimento de

domı́nios maiores e o decamimento da linha AT.

Por fim, conclúımos de nossos resultados sobre o sistema Fe0.25Zn0.75F2, do tipo

Ising aleatoriamente dilúıdo sob efeitos de um campo uniforme que: (i) para temper-

aturas muito baixas, o comportamento do sistema é dominado pela competição entre

as interações antiferromagnéticas, presente entre as subredes, e o campo aplicado;

(ii) com o aumento da temperatura, o estado termodinâmico v́ıtreo ou metaestável

na presença do campo é consistente com a representação de droplets de ativação

térmica de clusters fractais correlacionados sobre barreiras de energia logaŕıtmicas

perto da concentração de percolação de primeiros vizinhos.
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Cŕıtico no Sistema Magnético Aleatório FexZn1−xF2, Departamento de F́ısica

da UFPE (1988).

[83] D. P. Belanger e H. Yoshizawa, Phys. Rev. B 47, 5051 (1993).

[84] P. H. R. Barbosa , Tese de Doutorado Estudo Monte Carlo de Antiferromag-
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