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Resumo

Na presente dissertacao realizamos estudos através de simulacao computacional,
utilizando o método Monte Carlo (MC) do antiferromagneto (AF) diluido Fe,Zny_, F>,
préximo da regiao de percolacao (z = 0.24) e na presenga de um campo magnético
externo H. O sistema AF Fe,Zn,_,F» mostra-se para x = 0.25 com caracteristicas
tipicas de um Vidro de Spins (VS’s) genuino, com uma temperatura critica bem
definida. Por meio de um modelo microscépico adequado para a descricao de AF
diluidos, em que as razoes entre as constantes de trocas medidas no sistema sao con-
sideradas, mostramos através da ultilizacao da simulacao MC que, para baixas tem-
peraturas, o sistema Flegos54ng.75F5 possui uma forte dependéncia com a histéria da
medida ou do procedimento numérico utilizado. Os valores obtidos através das me-
didas da magnetizacao, quando resfriamos a campo magnético nulo e posteriormente
aquecemos com campo magnético nao-nulo (ciclo ZFC), sao diferentes dos valores
quando a medida é feita com resfriamento e aquecimento com campo magnético nao
nulo ou finito (ciclo FC). Em particular, estudamos a dependéncia temporal das
magnetizagoes remanentes associadas aos dois ciclos, FC e ZFC, apés a retirada do
campo magnético. Essa forte dependéncia com a histéria evidenciou-se, também,
nos resultados que obtivemos para as curvas de histerese e para a linha de Almeida-
Thouless, com os resultados sendo comparados com os obtidos experimentalmente

e por outros métodos tedricos.

Palavras Chave: Vidros de Spin, Método Monte Carlo, Modelo de Ising, Anti-
ferromagneto, Ciclo FC e ZFC, Linha Almeida-Thouless, Histerese, Magnetizacao

Remanente.
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Abstract

In this dissertation we study, through a Monte Carlo (MC) computer simu-
lation, the diluted antiferromagnet (AF) Fe,Zn;_,F» near the percolation region
(x = 0.24) and in the presence of an external magnetic field H. The system AF
Fe,Zny_.Fy reveals for x = 0.25, with typical charactersitics of a genuine spin
glass (SG), with a well defined critical temperature. Through a microscopic model
suitable to describe diluted AF’s, in which the reasons between the constants of
exchange measurements in the system are considered, we show through simulation
that for low temperatures the system Fe,Zn;_,F, has a strong dependence with
the history of measurements or the used numerical procedures. The values obtained
through magnetization measurements when we cool the null magnetic field and later
we heat with not-null magnetic with field (ZFC cycle) are different from the ones
obtained when this measurement is done with cooling and heating with not-null or
finite magnetic field (FC cycle). In particular, we study the time dependence of
the remanent magnetizations associated with the two refered cycles, FC and ZFC,
after the withdrawal of the magnetic field. This strong dependence with history
was proven, also, in the results we got for the curves of histeresis and the line of
Almeida-Thouless. Our data are compared with results obtained by experiment and

by other theoretical methods.
Keywords: Spin Glasses, Monte Carlo Methods, Ising Model, Antiferromagnet,

FC and ZFC Cycle, line of Almeida-Thouless, Histeresis e Remanent Magnetiza-

tion.
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Capitulo 1

Introducao

1.1 Sistemas Desordenados

O entendimento do estado da matéria condensada foi um dos temas dominantes
da fisica no século 20, tendo inicio quando van der Waals estudou a transicao liquido-
gas e Weiss desenvolveu a teoria do campo médio para o ferromagnetismo. Sabe-
se hoje que a matéria em suas diferentes fases é caracterizada por diferentes pro-
priedades de simetria. Os materiais sélidos reais sempre apresentam algum tipo
de desordem “congelada” (quenched), seja na forma de defeitos ou impurezas, ou
mesmo nas suas propriedades estruturais. Em algumas classes de materiais essas
caracteristicas dominam completamente a fisica do sistema. De fato, isso ja havia
sido observado ha séculos atras quando metaltrgicos constataram que a mistura de
carbono e ferro, em proporcoes adequadas, adquiria especial dureza; temos, hoje,
que ligas e vidros, podem ser quimicamente projetados de modo a apresentar pro-

priedades diferentes de um material puro ou com estruturas periédicas. Portanto,
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além de sua significancia para materiais reais, a presenca de desordem ou frustagao
desafia os métodos e idéias dos fisicos tedricos e experimentais, em contraposi¢ao
aquelas concebidas no contexto de sistemas puros com invariancia translacional.
Nesse sentido, materias reais e modelos fisicos apresentando desordem ou frustagao,
tais como: os Vidros de Spin (VS’s), o modelo de Ising com interagbes de troca
(Random Ezchange Ising Model - REIM) e campo aleatérios (Random Field Ising
Model - RFIM), bem como antiferromagnetos desordenados; encontram-se nao to-
talmente entendidos, apesar do grande progresso e do esforco cientifico realizado,
principalmente, nessas duas ultimas décadas [36]. Um completo entendimento dos
mecanismos responsaveis por tais propriedades envolve o conhecimento de muitas
areas da fisica, que vai desde a fisica estatistica de sistemas aleatérios frustados e
vitreos a redes neurais.

Neste contexto, o antiferromagneto (AF) Ising, aleatoriamente diluido e com
uma estrutura tridimensional, Fe,Zn,_1F5 é certamente um dos compostos mais
interessantes [101]. Onde o rico diagrama de fases inclui regides paramagnéticas,
(AF), (REIM), (RFIM) e (VS’s) que depende da concentracao x de fons magnéticos,
do campo aplicado H e da temperatura 7'. Nessa dissertacao apresentaremos uma
modelagem microscépica para a descricao da fase (VS’s) observada neste composto

(66, 67, 41] .

1.1.1 Modelo de Ising

Modelos tedricos sao comumente utilizados para a descricao e caracterizacao de
sistemas magnéticos, bem como suas possiveis realizacoes experimentais.

Um dos modelos mais utilizados no estudo de sistemas magnéticos é o modelo

Dissertacao de Mestrado - Departamento de Fisica - UFPE



1.1 Sistemas Desordenados 4

de Ising, cuja Hamiltoniana em uma de suas formas mais gerais ¢ dado por:

H=— > Ji;88 =Y hS—HY S, (1.1)

<i,j> i i
onde S; = (£1) é o spin do #ésimo sitio de uma rede d-dimensional, J;; é a da
interacao de troca entre os spins nos sitios 7 e j e h; e H sdao os campos magnéticos
local e externo, respectivamente.

No caso de h; e H nulos e uma constante de interagao somente entre pares de
spins primeiros vizinhos e J > 0, esta Hamiltoniana descreve o caso do modelo de
Ising ferromagnético puro. Quando a dimensao da rede é maior que a dimensao
critica inferior (d; = 1), este modelo prevé uma transicao de fase de segunda ordem
entre a fase ferromagnética (F) e a fase paramagnética (PM) a uma temperatura
T = T. # 0. Onde o parametro de ordem da transicao é a magnetizagao média
por spin, M =< S; >, que é nula acima de 7. e nao nula abaixo de T, onde
< ... > significa uma média térmica. Os expoentes criticos do modelo de Ising
ferromagnético puro foram obtidos tanto experimentalmente quanto teoricamente,
por meio de técnicas como a de simula¢ao Monte Carlo e expansoes em séries [6].

Random Ezxchange Ising Model-REIM. Quando a amplitude e/ou o sinal de
J;,; entre pares de vizinhos variam aleatoriamente de acordo com uma determinada
distribuicao de probabilidade e h; = H = 0, temos o modelo Ising de trocas aleatorias
(REIM). Para J;; > 0 e h; = H =0, o REIM pode ser de duas formas:

(i) Diluicao por sitio: Neste caso J;; = J&E;, com & = 0 ou 1 sendo uma
variavel de ocupacao que dos sitios nao magnéticos e magnéticos, respectivamente.

Essa ocupacao obedece a uma determinada distribuicao de probabilidade de ocupacao
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1.1 Sistemas Desordenados 5

P(&;), que pode ser, por exemplo, uma distribui¢cao bimodal:
P(&) =pd(& — 1) + (p—1)0(&) (1.2)

(ii) Diluigao por ligacao: Agora J; ; = J&; ; é uma varidvel aleatéria com &; ; = 0
ou 1, indicando se existe ou nao uma ligagao entre qualquer par de sitios &; ; primeiros
vizinhos 7 e j. Neste caso, temos ainda que J é uma constante e as ligacoes entre

pares de spins obedecem, por exemplo, uma distribuicao bimodal,

P(& ;) =pi(&i;— 1)+ (p—1)d(E ) (1.3)

(iii) Uma outra distribuigdo também comumente usada é a gaussiana em que:
P(Ji;) = (1/V2rJ exp(—J};/J?), (1.4)

com média nula e variancia J2.

O parametro de ordem do REIM é o mesmo do Ising puro. O diagrama de fases
do REIM ja estd bastante estabelecido [79]. Em Magnetos aleatdrios préximo da
concentracao de percolacao, a dinamica critica pode apresentar caracteristicas pouco
comuns, o que nos revela o surgimento de dominios devido a natureza auto-similar
dos dominios (clusters).

No modelo Random Field Ising Model-RFIM: J, ; é mantido constante e um
campo local h; é introduzido. Com H = 0 a distribuigao de probabilidade P(h;) é de
simetria par, desse modo os campos apontam para cima e para baixo aleatoriamente

com média nula. O comportamento desse modelo é governado pela competicao en-

Dissertacao de Mestrado - Departamento de Fisica - UFPE



1.1 Sistemas Desordenados 6

tre as interagoes de troca que tendem a alinhar os spins ferromagneticamente e a
tendéncia desses spins se alinharem com seus campos aleatérios locais descorrela-
cionados. Em simulagao Monte Carlo a distribuicao mais usada é a bimodal, que

para esse modelo pode ser descrita da seguinte forma:
1 1
P(h) = 5 6(hi = h) + 5 8(hs + h), (L5)

onde metade dos spins experimentam um campo positivo de amplitude h. Na cons-
trucao desse modelo também pode-se usar a distribuicao gaussiana.

Assim como o REIM, o RFIM tem o mesmo parametro de ordem do sistema
Ising puro. Para (h?) > J temos que a desordem prevalece e o sistema encontra-
se na fase PM. Contudo, se (h?) < J temos a existéncia de uma ordem de logo
alcance na presenca de campos aleatérios para sistemas tridimensionais, mas nao
para sistemas bidimensionais [46].

Experimentalmente é impossivel aplicar um campo local h; que varie aleato-
riamente ponto a ponto em materiais reais. Fishmann e Aharony [81] verificaram
entretanto, que campos aleatorios locais podem ser gerados aplicando-se um campo
magnético baixo em um antiferromagneto fraca ou moderadamente diluido. Assim,
apesar do RFIM ser um modelo tedrico, sabe-se que ele descreve a fisica de uma
ampla classes de sistemas [98], que incluem transi¢ao de fases estruturais, misturas
de fluidos binarios em meios porosos, dentre outras.

No modelo Diluted Antiferomagnet in a Field-DAFF ou antiferromagneto Ising

diluido na presenca de um campo magnético uniforme, a Hamiltoniana é dada por:

H=Y_ J&EE —SiS; — HZ&-SZ-. (1.6)

<i,7>
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1.2 Vidros de spin 7

Para J > 0 temos o estado fundamental antiferromagnético e & = 0 ou 1 é a
varidvel de ocupacdo do sitio i, com média & = x ou [£;] = x. Se o campo for
nulo temos o comportamento tipico de REIM, para campos baixos e fraca diluicao.
As flutuacoes na concentracao local de sitios magnéticos em cada sub-rede tendem
a favorecer o alinhamento da sub-rede mais populada com a direcao do campo,
gerando dessa forma campos efetivos locais que competem com a ordem de longo
alcance global AF. Portanto, controlando H é possivel distinguir as propriedades
de REIM’s das de RFIM’s, bem como caracterizar a mudanca do comportamento
(crossover REIM-RFIM). O estudo de sistemas DAFF nos permite, portanto, a

realizagdo experimental e tedrica de sistemas RFIM [81, 11].

1.2 Vidros de spin

1.2.1 Definigao, caracteristicas e propriedades

Podemos definir Vidros de Spins (VS’s) como um sistema magnético em que
os momentos magnéticos estao congelados em direcoes aleatérias, abaixo de uma
certa temperatura de congelamento T (freezing). A posigao aleatéria dos atomos
magnéticos e a natureza das interacoes produzem acoplamentos F ou AF entre os
momentos magnéticos. Para que tenhamos tais estados de desordem congelada dois
ingredientes sdo necessarios: (i)Competicao ou frustagao entre os momentos, ou seja,
auséncia de uma tunica configuragao estavel ou de energia minima, tal que que esta
configuragao nao trivial de spin seja unicamente favorecida por todas as interagoes,
(ii) e segundo que tais interagoes deva no minimo ser parcialmente aleatdrias.

A teoria dos vidros de spin surgiu da necessidade de se explicar uma série de
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1.2 Vidros de spin 8

resultados experimentais relacionados inicialmente a ligas metalicas diluidas. Muitos
acreditavam que o comportamento vidro de spin dependiam sensivelmente de carac-
teristicas particulares desta classe especial de sistemas. Agora sabe-se, contudo,
que nao ¢é assim, pois os estados VS’s podem também ser encontrados em isolantes
magnéticos, como por exemplo, o composto Fe,Zn,_1F;, que vamos estudar neste
trabalho, e também nos materiais amorfos.

A descricao de “desordem congelante” nos sugere que estamos diante de um
estado onde a magnetizacao espontanea local m; =< 5; > em um dado sitio ¢ é
nao nula, porém a magnetizagao média M = N=1 3. m; = 0, assim como qualquer
magnetizagao “staggered’. Como ja mencionado, o primeiro exemplo de um sistema
VS’s consistiu de ligas diluidas de metais de transicao magnéticos com metais nobres
hospedeiros [12]. O indicio de que sistemas VS’s exibiam efeitos cooperativos de
longo alcance, e portanto uma transicao de fase, foi observado por Canella e Mydosh
[12] no inicio dos anos 70 do século passado, de um méximo em T nas medidas de
susceptibilidade ac no metal C'u fracamente diluido com Mn. Experimentos de
espalhamentos de néutrons, entretanto, mostraram que esta nao era uma transicao
de fase usual, visto que nao se observara nenhum pico de Bragg, associado a um
ordenamento magnético de longo alcance. A partir de entao, sistemas VS’s passaram
a ser o foco de intimeras pesquisas tedricas e experimentais.

Pelo lado experimental os sistemas que exibem comportamento VS sao hoje
classificados em dois grandes grupos: os metalicos, que sao constituidos de metais
nobres hospedeiros, fracamente diluido com fons de metais de transigao, (Au com
Fe), por exemplo, e os compostos isolantes, em que uma fracao dos fons magnéticos
sao aleatoriamente substituidos por ions nao-magnéticos, geralmente caracterizados

pelo seu carater cristalino e anisotropico, cujo EFu,Sri_, é um representante tipico.
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1.2 Vidros de spin 9

Os VS’s metalicos também sao caracterizados por interacoes de longo alcance,
conhecidas por interagoes do tipo RKKY, os quais apresentam um comportamento
que decai com uma lei de poténcia e oscila entre valores negativos e positivos, de-
pendendo somente da distancia entre os nicleos atomicos magnéticos:

J(R) = J cos (2kpR + ¢o)
" (keR)

, (1.7)

onde R representa a distancia entre os nicleos atomicos magnéticos, Jy e ¢y sao
constantes e kr é modulo do vetor de onda de Fermi do metal nobre puro.

O estudo experimental de sistemas VS’s requer, além da boa caracterizacao das
amostras e do uso de instrumentos de alta sensibilidade, um adequado procedimento
experimental para que a resposta da medida nao leve a uma interpretacao dubia.
A necessidade de rigor no tratamento experimental deve-se principalmente ao fato
desses sistemas apresentarem uma relaxacao lenta, dessa forma os efeitos de nao-
equilibrio estao presentes em todas as escalas de tempo. Em face dos diversos
experimentos a que um material é submetido, uma duvida se faz presente: quais
propriedades um material deve ter para que o mesmo possa ser classificado como
um VS’s? Hoje existe um consenso de que além do congelamento dos momentos
magnéticos abaixo de T}, dentro da escala de observagao experimental, o material
deve apresentar as seguintes propriedades:

(i) magnetizacao (M) e susceptibilidade (x) dc dependentes da histdria, para
temperaturas abaixos de T, ou seja, M e x medidas apds resfriamento a campo
nulo (zero field cooling-ZFC) apresentam resultados diferentes dos obtidos apds res-
friamento com campo aplicado (field coling-FC);

(ii) desvios da lei de Curie na susceptibilidade dc para T' > T¥;

(ili) presenca de ciclos de histerese com campo magnético para T < T¥;
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1.2 Vidros de spin 10

(iv) remanéncias na magnetizagao, isto é, termoremanéncia (TRM) medida apés
ciclo FC e isoremanéncia(IRM) apés ciclo ZFC, ambas com relaxagao lenta;

(v) cispide na susceptibilidade ac (y,.) para baixos campos e frequéncias, que
se arredonda a medida em que se intensifica o campo aplicado e cuja localizagao
tende para temperaturas mais baixas com a diminuicao da frequéncia;

(vi) auséncia de anomalia no calor especifico préximo de T¥;

(vii) auséncia de picos de Bragg nas medidas de espalhamento de néutrons;

(viil) criticalidade na susceptibilidade nao-linear.

1.2.2 Alguns modelos teéricos

A descrigao de um modelo capaz de reproduzir as caracteristicas experimentais
do VS’s tem sido até hoje um desafio. Embora ja existam muitas propostas que
avangaram no estudo de VS’s, ainda nao existe um modelo tnico que seja capaz
de reunir todas as informacgoes microscopicas suficientes a reproducao de todas as
caracteristicas de um VS’s. Na criagao de um modelo teérico para o VS’s devemos
ter em mente os ingredientes microscopicos e/ou estocdsticos que sejam capazes
de reproduzir as caracteristicas experimentais e também possa nos conduzir a um
estado fundamental VS’s [13]. Os resultados experimentais em VS’s metélicos, onde
as interagoes entre os momentos magnéticos (spins) sao do tipo RKKY, sugerem
que estes devem ter uma competividade local nas interagoes entre os spins e um
certo grau de desordem. A competividade local entre as interacgoes leva ao efeito
conhecido por “frustacao”, ou seja, de que nao existe uma configuracao tnica de
spins que seja capaz de satisfazer a todas as essas ligacoes simultaneamente.

A seguir, dissertaremos brevemente sobre alguns dos modelos tedricos mais co-

Dissertacao de Mestrado - Departamento de Fisica - UFPE



1.2 Vidros de spin 11

mumente utilizados para a descricao de sistemas VS.

Modelo de Edwards-Anderson (EA). Em 1975, Edwards e Anderson (EA)
[14] deram um grande passo na tentativa de explicar as propriedades experimentais
dos sistemas VS’s. Propuseram um modelo (modelo EA) em que a desordem e
a frustacao eram introduzidas através de uma distribuicao de probabilidades para
as interacoes entre pares de spins aleatorias. Seja, por exemplo, o hamiltoniano
de Ising, Eq.(1.1), para o caso em que as interagoes .J; ; entre os pares de spins sao
aleatorias e simetricamentes distribuidas em torno do zero, isto é, tenham momentos

[Jijl = 0e [J7;] = J?, de acordo com a gaussiana:

| -7

Pode-se também usar uma distribuicao de probabalidades bimodal ou uma dis-
tribuicao onde temos +.J, considerada mais adequada para o tratamento dos VS’s
isolantes.

No modelo de EA a magnetizacao total a campo nulo nao é o parametro de
ordem, uma vez que o seu valor também ¢é nulo, devido ao congelamento de spins em
diregoes aleatérias. Entao EA propuseram um novo parametro de ordem, (parametro
de ordem de EA), que leva em conta o efeito deste congelamento através de uma

funcao de autocorrelacao temporal de spins:
qpa = limy_oolimy_oo|< S;(0) - Si(t) >] = [< S; >, (1.9)

onde t é o tempo, N é o nimero de spins e [...] e < ... > representam médias sobre a
desordem e térmica respectivamente. Se instante ¢; no o spin da posi¢ao ¢ possui uma

dada orientacao, S; na fase ordenada, havera uma grande probabilidade dele estar
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1.2 Vidros de spin 12

nessa mesma posi¢cao no instante to > t1, ou seja, gga # 0. Na fase paramagnética
(altas temperaturas), a orientagao local dos spins é totalmente aleatéria, e gz = 0.

Um tratamento de campo médio deste modelo foi capaz de prever uma transicao
de fase de segunda ordem a uma temperatura 7%, caracterizada por um pico na sus-
ceptibilidade, de acordo com observagoes experimentais, além de outras propriedades
de VS’s [13]. O modelo de EA passou entao a ser o modelo VS’s mais estudado. De
fato, investigacoes tedricas e numéricas baseadas no modelo de EA tém possibilitado
importantes avancos na busca de esclarecimentos sobre as propriedades de sistemas
VS’s reais [13].

Modelo de Sherrington-Kirkpatrick (SK). Usando como ponto de partida
o modelo EA, Sherrington e Kirkpatrick (SK) propuseram um modelo no qual as
interacoes sao de longo alcance, de forma que cada spin interage igualmente com
todos os outros. A hipdtese de longo alcance, embora nao represente nenhum sistema
real, permite uma abordagem de campo médio para que o problema possa ser tratado
de forma exata. A solucao do modelo SK foi obtida através do chamado truque das
réplicas, obtendo-se também um parametro de ordem VS’s nao nulo abaixo de 7%,
bem como um “ctspide” na susceptibilidade para T; = J. Utilizando variaveis de
spins Ising (S; = +1), as constantes de troca aleatérias continuam seguindo uma

distribuicao gaussiana, ou seja:

1 —(Jij — Jo)’
P(J;;) = T P [5—']20] : (1.10)
onde neste caso, .
J,
Jo = NO (1.11)
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1.2 Vidros de spin 13

e o desvio padrao, 5
J

J =

(1.12)

sao devidamente escalados. Na solucao desse modelo SK notaram que é necessario
calcular o valor médio da energia livre, ao invés do valor médio da funcao de partigao.
Fazendo-se a média sobre a distribuicao de probabilidades diretamente na funcao
de particao somos levados a um problema em que as constantes J;; entram em
equilibrio térmico da mesma forma que os spins S;. Esses sistemas sao conhecidos
como sistemas “recozidos” (quenched), e a amostra é resfriada muito rapidamente
quando preparada e os acoplamentos adquirem valores aleatorios, porém fixos.
Almeida e Thouless (AT) [83] mostraram que a soluc¢ao de SK era instavel para

H=0eT < Ty e as solugoes SK para H # 0 sao estaveis acima da linha:

T T @/ (g)/ (1.13)

conhecida como linha AT.

Parisi [84], ao introduzir o conceito de “quebra de simetria de réplicas”, foi
capaz de obter um grande nimero de solugoes estaveis a partir das equagoes de
campo médio para 1" < Ty. Assim, a linha de AT passou a delimitar a fronteira
acima da qual a solucao de SK ¢é correta e abaixo da qual vale a solucao de quebra
de simetria de réplicas de Parisi, a qual esta associada a uma estrutura de muitos
minimos no espaco de fase e aos processos de irreversibilidades do sistema.

Modelo de “Gotas™ ou (Droplets). No estudo tedrico do VS’s seu estado
¢ caracterizado por um tipo de ordem, que abaixo de T} os spins “congelam” co-
operativamente em direcoes aleatdrias, ou seja, o sistema nao apresenta ordem de

longo alcance convencional (F ou AF) e sua dinamica é extremamente lenta. Uma
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1.2 Vidros de spin 14

possivel consequéncia da desordem e da frustacao é o aumento na complexidade da
fase VS’s, a degenerecéncia do estado fundamental, o que proporciona uma energia
livre no espago de fase com uma estrutura de muitos maximos e minimos locais (es-
tados metaestaveis), separados entre si por altas barreiras de energia, como mostra

a Fig.(1.1).

FERROMAGNET

F4
SPINGLASS w
|

..M__ - .M

Figura 1.1: Gréfico da energia livre F' de um vidro de spin em funcao da coordenada
¢ do espaco de fase que mede a projecao do estado considerado em um estado
ordenado particular, segundo a versao de Parisi [84] para o modelo de SK [14]. O
grafico menor mostra a situacao de um ferromagneto Ising para comparagao [74].
Estd configuragao é semelhante a prevista por Fisher e Huse [16, 89] usando o modelo
de “gotas” para o VS’s.

No entanto, Fisher e Huse [16, 89], defendem que apesar da complexidade do
sistema, o estado fundamental do VS’s a H = 0, com interacao de curto alcance,
¢é apenas duplamente degenerado como em um ferromagneto puro, veja detalhe da
Fig.(1.1), e que qualquer campo H # 0 é capaz de destruir a fase VS’s. Esta mode-

7

lagem fenomenoldgica é conhecida como “modelo de Gotas (droplets)” e é bastante

diferente do que foi proposto por Parisi em sua solu¢ao de campo médio do modelo
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de SK.

O modelo de “gotas”, proposto por Fisher e Huse [16, 89], foi fundamentado
em estudos numéricos, incluindo teoria de escala e grupo de renormalizacao. Se-
gundo Fisher e Huse os dominios de spins reversos (droplets) em relagdo ao estado
fundamental, induzidos por campos ou por flutuacoes térmicas, tém relaxacao ex-
tramente lenta e os estado VS’s de equilibrio s6 é atingido no limite de tempos
infinitos. Neste modelo admite-se que as excitagoes de ordem mais baixa, numa
escala de comprimento L sao droplets compactos, com cerca de L spins invertidos
coerentemente, com um custo energético proporcional a LY, com 0 < § < (d —1)/2.
A energia dos droplets na escala L apresenta-se amplamente distribuida, com peso
baixo para a energia zero. Os restantes dos droplets estao termicamentes ativados,
com energias de excitagoes menores ou da ordem de kg7T'. Em consequéncia, as cor-

9 e a susceptibilidade nao-linear diverge na fase

relagoes temporais decaem com r~
de baixas temperaturas, o que tem um papel muito importante nas propriedades de
equilibrio da fase ordenada VS’s. A dinamica das excitagoes de droplets é governada
pela ativacao térmica sobre as barreiras de energia cujas alturas escalam com LY,
com 0 < 1) < (d—1). De acordo com este modelo, uma fase VS a T" # 0 serd
prevista somente para 6 > 0 e superficie dos droplets muito rugosas, com dimensao
fractal d < Dy < (d — 1). O fato das barreiras de energia livre termicamente ati-
vadas escalarem com LY, d4 origem a uma dinamica extremamente lenta. Fisher
e Huse [87, 86], mostraram que autocorrelacoes de spins decaem como (In7T)~/%
para tempos curtos e a susceptibilidade nao linear diverge com a frequéncia quando
w—0, como uma poteéncia de Inw. Finalmente, o fato de qualquer campo magnético

nao-nulo ser capaz de destruir a fase VS faz este modelo se contrapor com previsao

do modelo de SK, o que implica em uma interpretacao dinamica para a linha de AT,
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no sentido que esta tende a desaparecer no limite de longos tempos de observacao.
Os modelos descritos acima para VS’s sao ditos estocdsticos [20], com distribuigao
de probabilidades P(.J;;) interagdes entre os spins.

Em nosso trabalho, entretanto, realizamos simulacoes MC a partir do hamiltoni-
ano DAFF microscdpico [42], adequado para a descricao do composto Fe,Zn;_,Fy,
incorporando inclusive, os valores experimentalmente medidos das interacoes de
troca entre os spins. Desse modo, esperamos investigar por meio dessa descricao
microscopica a agao da desordem e da frustacao na formacao da fase vitrea e sua

conexao com a chamada fase “vidro de spin canonica”.
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Capitulo 2

O Antiferromagneto Desordenado

FeyZni_ . Fo

O antiferromagneto (AF) diluido Fe,Zn,_,F», com seu rico diagrama de fases,
constitui um excelente sistema magnético desordenado, que pode ser estudado através
de modelos tedricos. Apesar do esforco de tedricos e experimentais, ainda nao se tem
um completo entendimento dos mecanismos microscopicos responsaveis por todas
as manifestagoes dos variados comportamentos observados neste sistema [101, 36].

Neste capitulo discutiremos as propriedades magnéticas caracteristicas do sis-
tema Fe,Zni_,F5, dando um enfoque especial para a fase vitrea, com a concen-
tragao, z, de fons magnéticos de Fet? proxima do limiar de percolagao, z,, = 0.24.

Além disso, abordaremos os resultados experimentais, e os de modelagens tedricas.

17



2.1 O Antiferromagneto FeFy 18

2.1 O Antiferromagneto Fef;

O sistema FeF, é um AF isolante com estrutura cristalina tetragonal de corpo
centrada (BCC) do tipo rutila, Fig.(2.1), possuindo uma forte anisotropia de modo a
fazer com que seus spins se orientem ao longo de um eixo facil. Esse sistema constitui
uma realizacao experimental quase perfeita de um sistema Ising tridimensional, onde
as interagoes de troca entre fons sao de primeiros vizinhos. Do ponto de vista
estrutural, o FeF, é isomorfo ao composto diamagnético Znk, e aos compostos
magnéticos MnFy e CoF,. Na estrutura do FeF;, cada fon de Fet? tem seis fons de
F~ como seus vizinhos mais proximos. A campo magnético nulo, o FeF; sofre uma

transigdo AF-PM a uma temperatura de Néel, Ty = 78.4K [23, 24].

/// /L') \\® / /GE
Y i} = e 1
Nt \‘) ‘L G Fel* 7n2"
‘ /‘3/® ; [ ® F
N (N J |
() : \\ ‘\ ] ;
A g \_\ ( T
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N - 9\ \)fr}/
W —— SN 3 A

Figura 2.1: Célula unitaria da rede tetragonal centrada (BCC) do isolante FeFy
mostrando os trés tipos de interacoes de troca J; entre os fons Fet? pimeiros vizinhos,
ao longo das vérias dire¢oes da estrutura cristalina [22]. A configuracdo AF estd
indicada pelo arranjo de spins.
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2.1 O Antiferromagneto FeFy 19

A Hamiltoniana do sistema ¢é dado por:

H= > > JiSm Sues+ > H:+ Haip, (2.1)

<m,o;> 1=1,2,3 i
onde o primeiro termo leva em conta as interac¢oes de troca (exchange) entre pares
de spins Heisenberg (S = 2) vizinhos de sub-redes diferentes (I = 2) e pares de

vizinhos na mesma sub-rede (I = 1,3). O segundo termo,
i 2 2 2

leva em conta os efeitos de campo cristalino e o acoplamento spin-orbita dos ions
Fet? (simetria ortorronica), que é dominado pela forte anisotropia de fon tinico do
sistema. O terceiro termo da Hamiltoniana representa a contribuicao das fracas
interacoes dipolares magnéticas.

Hutchings e colaboradores [22], mediram experimentalmente os principais para-
metros da Hamiltoniana: J; = —0.048 4+ 0.060cm™!, Jo, = +3.64 + 0.10cm ™!,
J3 = 4+0.194 £ 0.060cm ="' ¢ D = 6.46 + 0.29cm~'. As possiveis contribuicoes do
termo dipolar foram incluidas, e as contribui¢oes dos vizinhos mais distantes foram
ignoradas. Entao temos que a interacao AF' J, veja a Fig.(2.1) é a dominante, en-
quanto que o pequeno acoplamento planar AF' J; pode ser responsavel pela presenca
de frustacao no sistema.

O sistema AF FeF, puro apresenta-se bem caracterizado, com expoentes criticos
que o colocam na mesma classe de universalidade do modelo de Ising 3D [25]. O di-
agrama de fases AF-PM e AF-spin-flop, [97, 26, 90] esta representado na Fig.(2.2).
Os circulos abertos representam os dados de magnetizagao [24], através dos quais os

ajustes com linhas cheias foram efetuados. A fronteira AF-PM é representada pelas
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Hg(kOe)

Figura 2.2: Diagrama de fases H vs T do FeF;, [90] mostrando as fronteiras de fases
AF —SF e AF — PM, representadas pelas linhas cheias, e as linhas de estabilidade
representadas pelas linhas tracejadas.

linhas tracejadas. A trés linhas tracejadas na parte superior da Fig.(2.2) indicam
os pontos criticos: Spin-Flop (SP) (Hgr) pela linha tracejada com pontos; O limite
de estabilidade de fase AF(HAF) é indicado pela linha simples tracejada; O limi-
te de estabilidade de fase Spin-Flop (SP) (H?F) representada pela linha tracejada
com dois pontos. A linha de transigao de fase de primeira ordem AF-spin-flop(SP)
encontra a linha de transicdo de segunda ordem AF-P num ponto bicritico (Hp,
Tg). A linha de estabilidade (linha cheia), que separa as fases AF' e spin-flop (SP)
apresenta pouca variacao com a temperatura.

Montenegro [67] mostrou que a aplicagdo de um campo magnético inferior a
50K e na direcao do eixo facil, nao modifica de forma apreciavel a temperatura de
transicao, o que é esperado acontecer para um antiferromagneto puro, com forte

anisotropia uniaxial como é o caso do sistema FeFy, veja Fig.(2.3).
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Figura 2.3: Magnetizagao (M) vs temperatura (T') para o FeFy nas proximidades da
temperatura de transi¢ao T.(H). As setas indicam a posigdo aproximada de T.(H)
para cada valor de campo. As linhas tracejadas indicam a inclinagao da curva acima
e abaixo de T,.(H) [67]

2.2 O Antiferromagneto Diluido Fe,Zn,_,F;

A introducao da desordem em um sistema pode ser feita através do processo
de diluigao por sitio, que venha a ser a substituicao aleatéria de ions magnéticos
por outros tipos de ions magnéticos ou nao-magnéticos. Este é o procedimento
geralmente usado experimentalmente para produzir cristais desordenados. No caso
do antiferromagneto FeF; essa desordem pode ser introduzida, substituindo-se uma
fracao 1 — x dos fons magnéticos Fe™? por fons nao-magnéticos Zn*2. Apesar do

fon Zn*? nao ser magnético, ele possui propriedades quimicas similares ao do fon
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Fet?. Dessa forma o sistema FeyZn,_,F» ainda pode ser modelado através de um
sistema Ising 3D [22], pois podemos levar em conta a forte anisotropia de fon tnico,
para toda a extensao da concentracao x e campos magnéticos H baixos.

O Hamiltoniano Ising do sistema diluido Fe,Zn;_,F5 é escrito como:

oo X
2

=D GE€isSiSis — gusH Y &S (2:3)
<i,i+6;> i

onde §; = +1, & = 0,1 representam os indices de ocupacgao do sitio ¢z, com valor

médio &; = x, j; = J;/Jo el = 1,2, 3 que estd relacionado aos trés tipos de interacoes

de troca entre os sitios vizinhos. O Segundo termo representa a interacao de Zeeman

com um campo magnético uniforme externo H (em unidades de J3), os valores de

J1, Jo, J3 continuam inalterados com a diluigao.

Montenegro e colaboradores [29, 93] propuseram um diagrama (H,T,x), veja
Fig.(2.4), mostrando como seria a evolugao das linhas criticas e de equilibrio em
funcao do campo magnético quando = — x,. Nessa representacao esquematica
¢ mostrado que a medida que z — x,, campos cada vez menores induzem um
comportamento V.S, e que na vizinhanga de z, somente a linha T,,(H) exibe o

comportamento V' S.

2.3 Dinamica de Sistemas Desordenados ou Diluidos

O primeiro aspecto a ser investigado em um sistema magnético, seja em um es-
tudo experimental ou tedrico, diz respeito as suas propriedades de equilibrio. Os sis-

temas desordenados, como o antiferromagneto Fe,Zn,_,F5, em seu regime de forte
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Figura 2.4: Evolucao esquemaética do diagrama H vs T para o composto Fe,Zn,_,Fs
com z. Observe que, para um determinado valor de campo e concentracao x, a linha
T.q(H) comeca a mudar sua curvatura, indicando a mudanca de comportamento
RFIM-VS. Este ponto marca o fim da linha 7.(H) onde deixa de existir a ordem
AF de longo alcance, [29, 93].

diluicao, sao caracterizados por tempos de relaxagao extremamentes longos. Para
uma escala de tempo de laboratério, ou em simulagao numérica, temos efetivamente,
uma situacao de quasi-equilibrio. Portanto, ao se medir as propriedades estdticas
em sistemas magnéticos pressupoe-se que estes estejam em equilibrio dinamico esta-
cionario, ou seja, que a dinamica seja invariante sob translacoes temporais. Para sis-
temas puros, e fora da regiao critica, a dinamica estacionaria é rapidamente atingida.
Entretanto, na vizinhanca de uma transicao de fase de segunda ordem ocorre o
fenomeno conhecido como “C'ritical Slowing Down”, caracterizado pelo crescimento
do tempo relaxacao 7 e do comprimento de correlagao &, relacionados da seguinte
forma [30]:

T~E, E~(T—T) Y, quando T — T, (2.4)
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onde z é o expoente critico dinamico, que independe da temperatura e é universal.
Perto de T., os dominios formados devido as flutuacoes térmicas, tém dimensao
linear maxima da ordem de &.

A introducao da desordem no sistema, seja pela substituicao dos ions ou pela
presenca de um campo aleatério, altera substancialmente sua dinamica, fazendo
com que a relaxacao dos dominios se processe de forma muito lenta. A desordem em
geral, origina barreiras de energia livre que dificultam o movimento das interfaces
dos dominios [98] de dimensao linear R. Se AE(R) é a barreira de energia a ser
contornada no movimento da interface do dominio, entao o tempo para que isso

aconteca sera dado por uma lei do tipo Arrhenius:

7(R) ~ moexp {AE(R)] |

kT

que constitui a hipétese de dinamica termicamente ativada [98].

Um dos pontos relevantes para o entendimento das propriedades fisicas de sis-
temas magnéticos desordenados é entender como estes evoluem a partir de uma
situacao de nao-equilibrio. Em geral, no estudo de fenémenos de crescimento de
dominios o sistema é rapidamente resfriado a partir da fase PM para uma fase na
qual existe algum de ordenamento magnético. Durante este processo, a evolugao
do tamanho dos dominios é monitorada no tempo [98]. Todos os sistemas puros
conhecidos tém um crescimento do tipo lei de poténcias, R(t) ~ t", sendo R(t) o
tamanho linear caracteristicos dos dominios e n um expoente que depende da dimen-
sionalidade do parametro de ordem. Para sistemas puros do tipo Ising, n = 1/2, em

todas as dimensoes [32]. O crescimento dos dominios para sistemas Ising Diluidos
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segue comportamento logaritimico para tempos longos da seguinte forma:

(2.6)

R(t) _ {kBTln(t/To)} A
Ro A(T) ’

onde A(T) define a escala das barreiras de energia livre. Quando T' — T, uma

previsao fenomenolégica para a dindmica [31, 33] é obtida para R ~ &, isto é,

In(t/7) ~ v, com E~(T—-Te)™", (2.7)

1
kgT.
Na vizinhanga do limiar de percolacao, z,, as barreiras crescem logaritmica-
mente com R, isto é, AR ~ ATIn(R/Ry). O conhecimento do processo de re-
laxacao na vizinhanca da temperatura critica é assim muito importante para uma
correta analise dos expoentes criticos e a identificacao da natureza da transicao em

um determinado sistema.

2.3.1 Dinamica do Antiferromagneto Diluido Fe,Zn;_,I5

A dinamica de sistemas magnéticos com desordem congelada (V'S, REIM e
RFIM), vem sendo bastante estudada [98] e em particular o composto Fe,Zn;_, Fy,
tem recebido especial atencao. Acima da percolagao, a dinamica critica REIM é
similar ao do sistema puro F'eF,, mas com tempos de relaxacao muito maiores.
Por exemplo, a taxa de relaxagao do composto F'eg46Zn0.52F> se mostra [107] duas
ordens de magnitude maior do que para o sistema puro. Nessa faixa de diluicao
(x > 0.46), as propriedades RFIM do composto Fe,Zn;_,Fy, a campo nulo tém

despertado grande interesse. Como ja dito antes, o comportamento RFIM do com-

Dissertacao de Mestrado - Departamento de Fisica - UFPE



2.3 Dinamica de Sistemas Desordenados ou Diluidos 26

posto Fe,Zny_,F,, ocorre com um campo H # 0, e estudo da dinamica RFIM é feito
analisando-se os observaveis apos um ciclo ZFC. Um dos efeitos do campo aleatério
induzido é que além da dinamica ser extremamente lenta, temos o surgimento de
histerese observada em medidas da magnetizacao.

Na fase de baixas temperaturas as investigagoes experimentais [53, 120], do
comportamento RFIM do composto Fe,Zn,_,F, tem revelado que a estrutura é
determinada pela competicao entre o custo energético entre ligagoes nao satisfeitas,
devido a spins primeiros vizinhos, e o ganho devido aos campos aleatérios e ligagoes
aleatérias. Por outro lado a metaestabilidade presente neste caso, decorre da pre-
senca de multiplos minimos na energia livre, correspondente a configuracoes de spins
diferentes. Quando o campo é desligado os estados de dominios relaxam e a ordem
de longo alcance é novamente estabelecida.

No caso de forte diluigao (x < 0.31) [106, 117], em especial no regime REIM,
observou-se que a dinamica é extremamente lenta em decorréncia da forte desordem.
No composto, Fegs1ZngeoFs, por exemplo, tem-se verificado [106], que para esta
diluicao o sistema ainda suporta uma transicao PM-AF, e que o grau de ordem AF
de longo alcance é funcao da taxa de esfriamento. No entanto, na vizinhanca da
percolagao (x = 0.25), onde as propriedades magnéticas sofrem muitas alteragoes.
Além da auséncia de ordem AF de longo alcance [100], diversos resultados experi-
mentais [35], simulagoes de campo médio sitio-a-sitio [38] e simula¢oes MC [78] tém
mostrado que o composto F'eyo52ng.75F5 a campo nulo é um genuino VS. Jonason e
colaboradores [117] estudaram as propriedades magnéticas e dinamicas do composto
Fego5Zn075F, por meio de medidas da relaxacao magnética dc e por susceptibili-
dade a.c. e questionaram estes resultados. Segundo estes autores, embora o sistema

apresente propriedades tipicas de VS, como a depéncia do pico da susceptibilidade
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com a frequéncia e fenomenos de aging, a dinamica de baixas temperaturas obser-
vada foi do tipo lei Arrhenius, indicando auséncia de comportamento critico a T' # 0.
Esta afirmacao de que o sistema relaxa de acordo com a lei de Arrhenius, nao se
ajusta para valores razoaveis dos parametros envolvidos e vai de encontro com os
resultados de Rezende e colaboradores [68], em que um bom ajuste de dados foi
obtido com a hipdtese de dinamica critica usual ultilizando a seguinte relacao de

escala:

AY ~ (T/T; — 1°F(x), (2.8)

Barbosa e colaboradores [78, 20] submeteu as medidas realizadas por Jonason
e colaboradores, ao tratamento de escala dado pela Eq.(2.8), encontrando um bom
ajuste para curvas com valores zv = 7.5, 8 = 1.0 e Ty = 9.5K. Tais resultados
coincide com os obtidos por Rezende e colaboradores [68], que obtiveram (zv =
75,0 =10eTy = 9.95K). Onde também foi observado que outros conjuntos de
parametros também produzem bons ajustes de dados para este composto, fornecendo
valores de Ty no intervalo 9.0K < Ty < 10.0K, com 7.5 < zv < 9.0, valores
tipicamente encontrados em vidros de spin genuinos [13]. Valores maiores de zv
levam a menores valores de Ty. Assim, mesmo o valor caracteristico da fase RFIM,

zv = 14 [91], gerou um bom ajuste, mas para um valor de T excessivamente baixo.
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Figura 2.5: (fig.da esquerda ) x vs T', medidas Jonason e colaboradores [117]. Os
pontos quadrados pretos indicam a posicao maxima da y, na andlise de Barbosa e
colaboradores [78, 20], os circulos pretos sdo os méximos encontrados por Jonason e
colaboradores [117]; (fig. da direita) x vs T, dados de Rezende e colaboradores [68]
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Figura 2.6: (fig. da esquerda)Tempo de relaxacdo, t, em fungao da temperatura 7',
associado ao maximo da susceptibilidade, com o melhor ajuste de pontos, segundo
Jonason e colabodores [117];(fig. da direita) Gréfico semi-log do tempo maximo de
relaxacao ¢ em funcao da temperatura T' [78]. Observa-se que o melhor ajuste nao
¢ uma linha reta.
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2.4 Comportamentos REIM e RFIM no Fe,Zn;_,F5:
(0.4 <z < 1.0)

A riqueza de comportamentos observados no composto Fe,Zn;_,F5 esta asso-
ciada a variacao dos parametros macroscopicos: concentracao x, temperatura T e
campo magnético H, aliados a natureza e ao alcance das interagoes microscopicas
do composto. Isso faz com esse sistema seja um excelente laboratério para analise
de diversos comportamentos e fases magnéticas, como veremos a seguir.

A introducao da desordem, como dito no Cap.1, provoca uma mudanca do com-
portamento critico deste sistema. A campo magnético nulo, H = 0, e fraca diluicao,
04 < x < 1.0, o sistema Fe,Zn;_,F5, apresenta comportamento critico REIM,
a temperatura de Néel Ty (x) decresce como a concentracao de fons magnéticos,
anula-se proximo ao limiar de percolagdo geométrico, z = z, ~ 0.24 [99].

A aplica¢do de um campo magnético (H # 0), para essa faixa de diluigao, leva
o sistema a sofrer uma mudanca do comportamento critico REIM para o RFIM, que
é governado pela competicao entre a tendéncia ao ordenamento AF de longo alcance
devido as interagoes J;; e a tendéncia da subrede mais populada de se alinhar com
o campo H. Esta mudanca no comportamento critico sugere que se houver uma

transicao de fase esta ocorrera em uma nova temperatura dada por:
T.(H) =Ty — bH? — <TyHY?, (2.9)

onde Ty é temperatura de Néel, ¢ é uma constante, b é o coeficiente do termo de

corre¢ao de campo médio e ¢ é o expoente do cruzamento (crossover) REIM-RFIM.
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Os diferentes experimentos realizados com o composto Fe,Zn;_,F, mostraram
que o comportamento critico é estatico para x > 0.46 [104, 92], apds um ciclo ZFC,
quando o sistema apresenta ordem AF de longo alcance estavel para campos baixos e
T < T.(H), bem como reversibilidade (auséncia de histerese). Este comportamento
¢ diferente daquele que o sistema apresenta apds um ciclo FC, pois agora o sistema
apresenta dominios metaestaveis, com presenca de histerese em baixas temperaturas

104, 35].
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Figura 2.7: Curvas de Histerese, M x H, para o composto Feg4sZnos¢Fs: (Fig. da
esquerda) ciclo FC com presenga de lago assimétrico; (Fig. da direita) Ciclo FC,
apresentando reversibilidade e auséncia de laco na histerese.

Para campos magnéticos intensos, resultados de simulacao MC a x = 0.5 in-
dicam que a ordem AF de longo alcance deixa de existir [67] e o sistema congela-se
em uma estrutura fractal de dominios a baixas temperaturas. Ao diminuir-se a tem-
peratura, o equilibrio é perdido a uma temperatura de equilibrio T,,(H), em geral

ligeiramente superior a temperatura critica 7.(H) obtida no ciclo ZFC. Identifica-se
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T.,(H) como sendo aquela acima da qual os resultados das medidas ZFC e FC na
mesma escala de tempo coincidem. Para b = 0, ver Eq.(2.9), a T.,(H), satisfaz uma
lei de cruzamento idéntica a de Ty(H), inclusive com o mesmo expoente ¢ [37].
Medidas experimentais nesse regime de diluicao, mostraram o carater universal do
expoente ¢: para z = 0.73 encontrou-se ¢ = 1.42 [29] e para x = 0.48 ¢ = 1.40
[35, 66, 38], veja por exemplo Fig.(2.8). Um resultado que estd de acordo com as

previsoes tedricas.
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Figura 2.8: Diagrama H x T mostrando a curva de irreversibilidade para o
Feo.4an0,52F2, com expoente (z) =1.4.
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2.5 A Fase Vidro de Spin do Fe,Zn_,F5

2.5.1 Irreversibilidade do Fe,Zni_,Fy: xr =0.31 e z = 0.25

No regime de forte diluigdo (0.24 < z < 0.4) o diagrama de fases [35] e a

combinagao de campo magnético e diluicao x poderd induzir um comportamento

vitreo no sistema. Este tipo de comportamento foi observado pelo grupo de Recife

[35, 67], numa amostra com diluigdo = 0.31, como mostra a Fig.(2.9). Trabalhos

posteriores confirmaram este comportamento (Fig.(2.9)).
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Figura 2.9: Diagrama H wvs T para o F'eys3iZnggols, mostrando a mudanga de
comportamento de fraca irreversibilidade (linha 1) para forte irreversibilidade (linha

2) na magnetizacao [35, 66].

Para dilui¢do préxima da percola¢do, Montenegro e colaboradores [66, 62, 68]

conseguiram reunir evidéncias de que em baixas concentracoes, especificamente a

x = 0.25, o sistema Fe,Zn,_,F, exibe todas as caracteristicas de um VS’s genuino,
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como mostrado na Fig.(2.10), apesar da pequena interagao J3. O diagrama de fase
(H,T) pode ser visto na Fig.(2.10). Nessa mesma concentragao, medidas da magne-
tizagao [66, 35] mostram comportamento irreversivel apdés um ciclo ZFC e reversivel
apoés um ciclo FC, que é uma caracteristica de um VS’s. Outro dado que reforca
o carater VS’s, nessa diluicao, é a auséncia de singularidade no calor especifico a

campo nulo e um maximo deslocado em relagao a temperatura de congelamento 7.

Vérias hipéteses foram inicialmente apresentadas para explicar a origem da
fase V.S no FegasZngr5F>. Uma delas [35, 66, 62], sugere que na vizinhanca da
percolacao (z = 0.25) a forte desordem por dilui¢do tornaria a influéncia da pe-
quena interacao frustada relativamente importante, induzindo a fase V'.S’s mesmo a
campo nulo. Uma outra hipdtese [93, 35| tenta justificar o aparecimento do compor-
tamento vitreo na preseca de campo magnético. Para isso admite que o mecanismo
responsavel por este comportamento vitreo é a competicao entre os aglomerados
interagentes, com ordem interna AF de orientacao aleatéria, e o campo aleatério
gerado pelo campo magnético externo que tende a estender a ordem AF para toda
a rede (fase RFIM). A campo nulo, H = 0, a proximidade da percolagao, x = 0.25,
o curto alcance (fase REIM), as correlagoes espacial e temporal entre os aglomera-
dos aletoriamente congelados, seriam reponsaveis pela indugao da fase V'.S. Estudos
nimericos de simulacao sitio-a-sitio [38, 42] no Fe,Zn,_,F» com H = 0, mostraram
que a pequena interacao frustada tem papel relevante no regime de diluicao mode-
rada (x = 0.48), causando a formagcao de dominios de spins invertidos com relagao
a ordem AF de longo alcance, e também tendo um papel importante no surgimento
da fase V'S’s na vizinhanca da concentracao de percolacao, mas especificamente em

x = 0.25, veja a Fig.(2.10).
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Figura 2.10: (a) Dependéncia da magnetizacgdo com a temperatura do

Fega5Zng75Fy, para os procedimentos ZFC e FC, em vérios campos aplicados. (b)
Linha de irreversibilidade H wvs T', a linha tracejada indicam a estimativa experi-
mental [12], com expoente ¢ = 3.4; A linha trago-pontilhada indicam o valor AT[13]
(¢ = 3.0); as linhas cheias indicam o melhor ajuste das curvas LMF, ¢ = 3.8+0.6. O
dados (a) e (b) foram obtidos através de simulagao campo médio sitio-a-sitio (LMF)
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Figura 2.11: Dependéncia da magnetizagao com a temperatura do Fego524ng.75F5,
para os procedimentos ZFC e FC, em varios campos aplicados.

Em um estudo recente, Barbosa e colaboradores [20, 78|, usando MC, con-
seguiram reunir evidéncias de que mesmo para Js; = 0, o composto Fego52n¢.75F5,
possui um comportamento V'S’s a campo nulo, diferente do verificado nas sim-
ulagdes de campo médio sitio-a-sitio [38, 42]. Para o calor especifico magnético,
Cy, a relevancia de J3, é somente para baixissimas temperaturas, veja Fig.(2.13).
Como nos sistemas V' S’s, os resultados do C),, ndo mostram nenhum pico préximo
a temperatura critica. Outro dado também das simulacoes MC [20, 78], diz re-
speito a interagdo J3 para a histerese, veja Fig.(2.13), observa-se que para T' muito
baixo temos o surgimento de degraus no ciclo de histerese. Os efeitos das flutuacoes
térmicas sao minimizados, a competicao da-se entre a energia Zeemman do campo

e a de troca, como observado experimentalmente por King e colaboradores [96].
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Figura 2.12: Linha de irreversibilidade H vs T, mostrando a dependéncia de T;(H),
a linha sélida é um ajuste de T, — Ty ~ H?/?, onde ¢ = 3.4. A linha pontilhada é
linha de Almeida-Touless (AT) [13], com ¢ = 3. O dados (a) e (b) foram obtidos
experimentalmente por Montenegro e colaboradores [41, 66].
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Figura 2.13: (a) Histerese em 7' = 5.1K e no detalhe 7' = 1.3K. (b) Dependéncia
com T do calor especifico C,,, e H = 0, para os casos J3/Jo = 0, J3/Jo = 0.053.
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2.5.2 Histerese do FeyosZng5Fs

Uma assinatura tipica de um sistema V' S’s, como dito na secao anterior e ob-
servada [114] experimentalmente, bem como teoricamente, é a presenga de com-
portamentos irreversiveis em experimentos FC e ZFC, abaixo e na vizinhanca da
temperatura de congelamento 7. Um dos procedimentos experimentais e modelado
através de simulacao computacional para verificar tais comportamentos, consiste
em esfriar a amostra trazendo a mesma da fase de altas para baixas temperaturas
e observar a dependéncia da magnetizacao num ciclo de campo magnético a T fixa.
As Fig. (2.14) mostram o comportamento da magnetizagao total My em funcao do
campo H. Como observado experimentalmente [48, 67] e também através do método
Monte Carlo [12], o composto F'eg o572 n0.75F», apresenta histerese com lagos a baixas
temperaturas (7' < Ty) com uma forma simétrica, uma caracteristica presente na

maioria dos sistemas V'.S’s [114].

204 = = r T=0.4 /
a2 x=0.25 o
/ 73 =0.0 &

~ . . j, =0.053

0.0

M,
e

-
0.5 L
2.

Figura 2.14: M wvs H para o FegosZngrsFy em T = 4.5K. (Fig. da Esquerda)
Resultado experimental [12]. (Fig. da Direita) Método Monte Carlo [13]. O inset
mostra o surgimento de uma estrutura de degraus no ciclo de histerese em T =
1.13K.
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2.5.3 Magnetizacao Remanente no Fey o521 75F

Em face das dificuldades associadas aos tempos de relaxacao muitos longos, difi-
cultando uma melhor caracterizagao das transicoes de fase e a obtencao de expoentes
criticos em sistemas V' .S’s, ao longo dos 1ltimos anos tem havido um crescente inte-
resse em abordar o problema a partir de uma situagdo de nao equilibrio [49, 112].
Desde o trabalho de Lundgren e colaboradores [111], mostrando que as propriedades
magnéticas dos V'.S’'s dependem fortemente do tempo de espera, antes de se fazer
as medidas, e na regiao préxima a 7, e para baixas temperaturas, que o interesse
no processo ou fenomeno de envelhecimento (aging) vem crescendo. Os regimes de
tempo, em que se observa a dependéncia das grandezas medidas com o tempo de
espera, sao regimes de nao equilibrio.

Experimentalmente, a forma mais simples de estudar fenomenos de nao-equilibrio
em sistemas V'.S’s, consiste em submeter a amostra a um rapido resfriamento da fase
PM até um temperatura 7" < T na presenca de um campo magnético externo H
e desligar o campo ap6s um tempo de espera t,, (tempo de envelhecimento ou “ag-
ing”). A partir deste instante, desliga-se o campo e mede-se a magnetizacao em
funcao do tempo, observa-se em seguida a dependéncia dos valores da magnetizacao
em funcao do tempo.

Em uma simulagao computacional, para investigar a dinamica de nao equilibrio

de sistemas de spins, usa-se geralmente a funcao de autocorrelagao temporal de spin:

1
Ctw, twst) = N Z [(Si(tw +1)Si(tw))] - (2.10)
Para t,, — 0, e spins alinhados, a funcao de autocorrelacao temporal corresponde
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a magnetizacao remanente M., (t). O comportamento assintotico das grandezas
C(tw, twit) € Myem(t) tem merecido atengao, um vez que estas grandezas fornecem
informagoes sobre a evolucao dinamica dos dominos de spins.

Um interessante fenomeno em V' S’s, é a observacao do comportamento de inre-
versibilidade em regides abaixo da T [36]. A magnetizagdo remanente depende dos
detalhes do caminho, ou seja, da “histéria magnética” da amostra. A remanéncia
é observada tanto no procedimento ZFC, chamada de magnetizagao isoremanente
(IRM), quanto no procedimento FC, conhecida como magnetiza¢ao termoremanente
(TRM). Para um revisao mas detalhada, veja [36, 54, 98].

Granberg e colaboradores [114], realizaram um estudo sobre o decaimento tem-
poral da magnetizacao remanente em um vidros de spin metalico, no composto
(Feo15Nigs5)75Pi6BsAls, Fig.(2.15a). Por outro lado, Montenegro e coloboradores
[62]) observaram para o composto FegasZngr5Fy em T = 4.5K, uma dependéncia
do tipo logaritmica, M,e, ~ S(T, H)In(t), onde t é o tempo e S é uma constante
que depende de H e T', veja Fig.(2.15b). Neste mesmo trabalho, Montenegro e colab-
oradores apresentam um estudo da dependéncia da magnetizacao remanente, para
os dois procedimentos ZFC (IRM) e FC (TRM), veja Fig.(2.16), para as diluigbes
de x = 0.25 (VS) e x = 0.48 (REIM).

Simulacoes MC tém sido muito importantes na investigacao de fenomenos de
nao-equilibrio em sistemas V' S’s, reproduzindo muitas caracteristicas deste e tes-
tando os modelos fenomenoldgicos e microscopicos propostos. Dependendo da tem-
peratura 1" e do tempo de espera T}, hoje sabe-se que tanto para simulacoes como em
medidas experimentais que podemos ter decaimento algébrico, logaritmico, exponen-

cial esticada (stretched), ou um combinacao desses para a magnetizagdo remanente.
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Figura 2.15:  (Fig. da Esquerda) Magnetizagdo Remanente do com-

posto  (Feg15Nioss)rsPieBsAls, para vérias temperaturas, aqui Mg =
Moyt~™exp|[—(t/7,)'™™ Granberg e colaboradores [114]; (Fig. da Direita) De-
pendéncia Temporal da Magnetizagdo Remanente (Mgey,), apés um ciclo ZFC,
Myem ~ S(T, H)ln(t), conforme Montenegro e colaboradores [41, 66].
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Figura 2.16: Magnetizagdo Isoremanente e termorremanente (IRM e TRM) para
o Fe,Zny ,F,. (a) x = 0.25, comportamento V' S; (b) z = 0.48, comportamento
REIM.

Dissertacao de Mestrado - Departamento de Fisica - UFPFE



Capitulo 3

Método Monte Carlo Aplicado ao
Antiferromagneto Diluido

FeyZni_ . Fo

O Método Monte Carlo (MC), devido a Metropolis e colaboradores (1953) [56],
é uma das principais técnicas usada na investigacao de fendmenos em fisica do
estado solido, e em especial na mecanica estatistica de transicoes de fases. Um
fato motivador para o uso do método MC, é o carater interdisciplinar da técnica
[57], 0 que d4 ao método um suporte complementar para estudos téoricos e também
experimentais.

A técnica de MC encontra-se bastante divulgada na literatura. Uma revisao so-
bre o método, discutem-se onde os avancos e aplicabilidade a problemas da matéria
condensada, pode ser vista no livro editado por Binder [57, 59]. Uma revisdo mais

atual, onde se discute o método e a implementacao de tradicionais e novos algorit-

41
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mos, em mecanica estatistica cldssica, foi feita por Newman e Barkema [60].

Neste capitulo, discutiremos brevemente o método MC, dando um especial en-
foque aos algoritmos usado no nosso trabalho: Metropolis e de banho térmico (“heat-
bath”). A forma de calculo das grandezas relevantes para o contexto do nosso proble-
ma e o seu emprego a sistemas magnéticos desordenados do tipo Ising, como por

exemplo, o antiferromagneto que vamos estudar, o Fe,Zn;_,F5.

3.1 O Método Monte Carlo

Na mecanica estatistica, o valor médio de um observavel fisico A, associado a
um sistema com N graus de liberdade, é calculado de acordo com a distribuicao de

Boltzmann:

(A) =) PriA, (3.1)

1
onde A; é o valor de A no estado I e P? representa a probabilidade do sistema em

equilibrio ocupar um estado [, que no ensemble canonico, é dado por:

e_ﬁEl

By
2

B (3.2)

onde E; é a energia do estado I, § = 1/kgT é o inverso da temperatura e kg é
a constante de Bolztmann. Quanto maior o valor de N maior sera o ntmero de
estados, tornando a soma na Eq.(3.2) impraticdvel, uma vez que sistemas fisicos
reais sao analisados no limite N — oo (limite termodindmico). O método MC

apresenta-se como uma opg¢ao para se estudar sistemas grandes, porém finitos, por
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meio de simula¢do numérica, onde ao invés de realizar a soma na Eq.(3.2) sobre
todos estados, toma-se uma fracao, devidamente selecionada, das configuracoes mais
representativas do sistema, realizando desse modo, uma estimativa da média, que
por nao ser exata, devera conter erros estatisticos.

Estados que satisfazem a distribuicao de Boltzmann sao gerados através de um
processo estocéstico iterativo, apds um transiente inicial ou tempo de termalizagao,
Teq- Portanto, o valor médio estimado da grandeza A segundo este procedimento,

sera dado por:

() = > A, (3.3)

onde A(t) é o valor de A na configuragdo dos sistema no “instante” ¢ e t, repre-
senta o numero de medidas realizadas. As configuragoes geradas pelo algoritmo
encontram-se descorrelacionadas se distantes por um tempo igual ou superior a um
tempo caracteristico 7, chamado tempo de descorrelagao. Dessa forma, para fazer-
mos medidas de configuragoes estatisticamente independentes, devemos considerar
intervalo maior ou da ordem de 7 entre varreduras da rede (“passos” de Monte
Carlo ou Monte Carlo steps per spin-MCS/spin) a serem considerados na média da
Eq.(3.2).

A simulagao MC comeca com o sistema num estado inicial [y, a partir do qual
um conjunto subsequente de estados sao gerados. Para um sistema de /N spins Ising
interagentes em um estado [ com energia Fj, uma possivel maneira de se gerar um
novo estado m, com energia F,,, é escolher aleatoriamente um spin 5; e inverte-lo
ou nao, de acordo com uma certa probabilidade de transicao wy,,, em geral funcao

e—,@AE

do fator de Boltzmann , onde AF é a diferenca da energia entre os estados

m e [. Se no instante ¢t = 0, o sistema estd no estado [y, num instante de tempo
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posterior, teremos uma probabilidade P;(t) de encontra-lo num estado diferente [,
o qual tendera a probabilidade de equilibrio para tempos longos. A evolugao das
probabilidades em direcao as probabilidades de equilibrio satifaz a chamada equacao

“mestra”:

Pl(t + 1) - Pl(t) = Z[Pm(t)wm—d - Pl(t>wl—>m]7 (3‘4)

m
onde w,,_,; ou w;_,, € a taxa de transicao entre os estados [ e m ou m e [. Impondo
a condicao de balanco detalhado, ou seja, de que no equilibrio a distribuicao de

probabilidades seja estaciondria (P, = P;), temos:
Pleqwm_,l = P,flqwl_"n, (35)

que pode ser escrita ainda, usando a Eq.(3.2), como:

Wl (B~ ) (3.6)

- )

Wi—m

determinado assim a razao entre as taxas de transicoes.

Uma possivel forma geral para taxa de transicao é dado por:
Wy = F(e7P2F), (3.7)
onde F' é qualquer fungao que satisfaca a condigao 0 < F(x) < 1le

=z, (3.8)

para todo z. Existem varias escolhas possiveis para F', constituindo-se assim as

regras de atualizacao de spins. As duas regras dinamicas de atualizacao de spins
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mais freqiientemente usadas sao:

1- Algoritmo de Metropolis: Neste algoritmo, sempre aceita-se que o sistema
mude de estado se a energia do estado [ for maior que a do estado tentativa m;
caso contrario, se AF < 0 a mudanca de estado se processara de acordo com a

probabilidade e #2F ou seja:

F(z) = Min(z,1). (3.9)

No caso do modelo de Ising com interagoes de curto alcance, escolhe-se um spin
aleatoriamente e calculam-se as energias locais do estado atual e tentativo; em
seguida, determina-se a diferenca de energia AF;, invertendo-se o spin se esta for
negativa ou, caso contrario, segundo uma probabilidade e #2F:,

2- Algoritmo de Banho Térmico: Neste caso a funcao F' é dada por:

F(z) = : (3.10)

que corresponde a uma probabilidade de aceitacao que independe do sinal de AFE.
Esta regra recebe o nome de dinamica de Glauber. No caso do modelo de Ising,
com acoplamento J entre spins vizinhos, o spin é invertido independentemente do
estado anterior.

Existe ainda uma outra regra de banho térmico que nao necessita do calculo
da energia local do spin, mas somente do campo a que este esta sujeito, devido aos

spins vizinhos, ou seja:

o20h:

W= T T

(3.11)

onde h; = J Z S; € o campo que o spin ¢ sofre devido aos seus vizinhos S;. Do ponto

(mn)
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de vista computacional a vantagem desse algoritmo em relagao ao de Metropolis e
de Glauber é a economia de tempo de méquina (CPU), conseguida ao nao ter que
se fazer o calculo da energia local para sistemas com interagoes de curto alcance.
Historicamente, a introducao do Método MC ao estudo de problemas em fisica
estatistica se deve a Metropolis e colaboradores [56], que estudaram o problema de
discos duros observando uma transicao de fase gas-liquido. Desde entao, o método
passou a ser bastante divulgado tornando-se uma excelente ferramenta nos estudo
das transicoes de fases e fenomenos criticos. Os problemas e limitagoes inerentes
a ele logo se reveleram, tais como: o tamanho dos sistemas e o problema da des-
correlacao temporal maxima, préxima ao ponto critico, devido aos longos tempos
de relaxagao, (critical slowing down), que decorre da natureza local dos algoritmos
de Metropolis e de banho térmico. Ao longo das ultimas décadas estes problemas
receberam consideravel atencao e muito progresso foi obtido. Para contornar o
pro-blema da lenta descorrelacao temporal, novos algoritmos de natureza nao-local
foram propostos, destacando-se os algoritmos de aglomerados ( clusters) de Swendsen
e Wang [61] e Wolff [64]. Aliados aos novos algoritmos e a formas mais eficientes de
implementagao, estdo os computadores vetorias e paralelos [65], que possibilitam a
investigacao de sistemas cada vez maiores com melhor precisao nos resultados, num

menor intervalo de tempo.

3.2 Implementacao do Método Monte Carlo ao

Sistema Fe,Zn_,F5

O nosso experimento computacional comeca com a geracao da rede tetragonal
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centrada (BCC) em que os sitios ocupados (£; = 1) representam fons magnéticos
(Fe'?) e as vacancias (& = 0) representam fons nao magnéticos (Zn*?), como
mostra a Fig.(2.1). A ocupagao dos sitios é feita de forma aleatéria e congelada
(quenched), satisfazendo o vinculo de que a concentragao de sitios magnéticos seja
x. Na preparacao das amostras, optamos por uma descricao a base do ensemble
canonico, eliminando assim flutuagoes no niimero de sitios ocupados e populando as
sub-redes com a mesma concentracao de sitios magnéticos. Em cada sitio ocupado,
colocamos uma variavel de spin Ising, S; = +1. A temperatura T e o campo

magnético H, adimensionais sao normalizados como:

T
T = ki, (3.12)
2
H
o =1 (3.13)
Jo

A regra de atualizacao dos spins usada, neste trabalho, é baseada na dinamica
de banho térmico, descrita na segao anterior, com o campo de spins, normalizado

pela interacao J, entre sub-redes, dado por:

hi =Y 1€uSL+ > &S, + Y js€,Si, + H, (3.14)

I o I3
onde j; = Jy/Jy = —0.013 e j3 = J3/J, = +0.053 sdo, respectivamente, as interagoes
intra-subredes axial e planar [22], como ilustrado na Fig(2.1). Os sitios da rede sao
visitados seqiiencialmente e sao invertidos de acordo com o algoritmo de banho
térmico Eq.(3.10). O tamanho da rede simulada corresponde a N = 2.L3 sitios, com

L = 32, sob condigoes de contornos periodicas.
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Procurando seguir ao maximo os procedimentos experimentais, modelamos a
amostra, inicialmente com uma configuragao aleatéria de spins, que corresponde
a fase PM de altas temperaturas (7' > T). Em seguida, aplicamos um campo
magnético segundo dois procedimentos, que sao também realizados experimental-
mente: i) ZFC (zero field cooling), em que a amosta ¢ resfriada a H = 0 até um
temperatura bastante baixa (T < Ty) e em seguida aquecida até a fase PM; ii)
FC (field cooling), em que ambos os procedimentos de resfriamento e aquecimento
sao realizados na presenga de H. Utilizamos 5.10* MCS/spin para termalizacao e
para a realizacao das medidas. Testes preliminares realizados, mostraram que essa
termalizacao € suficiente para uma boa obtencao dos dados.

Apds o sistema atingir o regime de equilibrio, e para cada configuragao de desor-
dem, o processo de analise do comportamento estatico tem inicio com as medidas das
magnetizagoes de sub-rede M, e magnetizacoes totais My, e um tempo ¢, definidas,

respectivamente, como:

M, = gs (3.15)
L
My = NZSZ-. (3.16)
Em seguida calculamos as médias térmicas (< ... >) e configuracional (]...]), ou

seja, [< M >] e [< My >]. Em nosso estudo MC utilizamos 32 configuragdes de
desordem no célculo das grandezas acima.

Outra grandeza investigada utilizando os mesmos protocolos ZFC e FC, foi
a magnetizagdo remanente e sua dependéncia temporal. Além do estudo da his-

terese, onde iniciamos o sistema numa configuracao PM, a partir da qual resfriamos
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lentamente a campo nulo até a temperatura 7' utilizando 5.10* MCS/spin. Posteri-
ormente, fixamos T e variamos o campo magnético H (—2 < H < 2) a uma taxa de
5.10°MCS /spin, realizando as medidas de Mrp.

No proximo Capitulo apresentaremos os nossos resultados MC, para a descricao
do sistema Fego5Zng75F>. Veremos que para baixas temperaturas (I' < T%) o
sistema possui uma forte dependéncia com a histéria, isto é, os valores obtidos
através das medidas da magnetizacao total, My, no ciclo ZFC, sao diferentes dos
valores quando essa medicao é feita no ciclo FC, como sera mostrado por meio dos
graficos FC e ZFC e da linha de irreversibilidade H xT'. Em particular, analisaremos
a dependéncia temporal das magnetizagoes remanentes associadas aos dois ciclos
FC e ZFC, apds o desligamento do campo magnético. Essa forte dependéncia com
a histéria evidenciou-se também nos resultados que obtivemos para as curvas de
histerese. Nossos resultados sao comparados com aqueles obtidos experimentalmente

e por outros métodos tedricos, como discutido no Cap. 2.
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Capitulo 4

Descricao MC da Irreversibilidade
e Histerese de um Vidro de Spin
Ising Proximo ao Limiar da

Percolagéo: F60.25Zn0.75F2

Neste Capitulo apresentaremos os resultados da modelagem do antiferromagneto
diluido F'e9524n0.75F,, proximo ao limiar da percolagao, x, = 0.24, através de
uma simulagado computacional, utilizando o método Monte Carlo (MC). No Cap.1
discutimos sobre as propriedades e caracteristicas de V'.S’s, enquanto no Cap.2 des-
crevemos algumas das caracteristicas da fase V' .S’s observada no referido composto.
Dentre as propriedades apresentadas, tres delas sao de nosso interesse comprovar e
melhor caracterizar no contexto de nossa modelagem: a irreversibilidade do sistema

para T' < Ty, no regime onde Mpc # Mzpc; a presenca de ciclos de histerese para

20
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T < Ty; e a remanencia na magnetizagao apos os ciclos FC (TRM) e ZFC (IRM).

4.1 Ciclos FC-ZFC, Irreversibilidade e Linha de

Almeida-Touless

Inicialmente, apresentaremos os efeitos dependentes da histéria na magnetizacao,
mostrados nas Fig.(4.1). Na Fig.(4.1(a)) temos as medidas MC que foram feitas com
a presenca da frustagao Js # 0, e na Fig.4.1(b) temos J3 = 0. Em cada caso, a mag-
netizacao foi medida em passos sucessivos da temperatura, com um deta-lhamento
maior de T para T < T;(H). A amostra foi resfriada, partindo da regiao PM com
T; = 2.4, até a temperatura de T" = 0.12, e posteriormente aquecida até atingir
novamente 7" = 2.4, de acordo com os protocolos FC (resfriamento e aquecimento
com campo) e ZFC (resfriamento a campo nulo e aquecimento com campo). Nota-se
que a influéncia de J3 nao causa grande mudanca qualitativa sofre os efeitos depen-
dentes da histéria na magnetizacao: a diferenca nos valores médios da magnetizagao
com J3 é mais evidente para campos baixos e baixas temperaturas, como pode ser
verificado nas Fig.(4.1(c) e (d)), onde destacamos as barras de erro. Este compor-
tamento irreversivel para o ciclos FC-ZFC torna-se mais evidente para baixas tem-
peraturas, como normalmente observado em VS. Nossos resultados apresentam uma
boa concordancia com resultados experimentais, ver Fig.(2.11) e (2.12) e também

com resultados de simulagao sitio-a-sitio, ver Fig.(2.10).
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Figura 4.1: Resultados de simulagao MC para o composto F'eg o5 Zng.75F%, mostrando
a dependéncia com a temperatura das magnetizagoes para os ciclos FC-ZFC, para
véarios campos aplicados: (a) J3/Jy = 0.053; (b) J3/Jy = 0; (c) e (d) Exibem os
ciclos FC-ZFC para H = 0.3 e H = 0.05, para os casos com e sem a frustacao, Js.
Nota-se que a influéncia de J3 é maior em baixas temperaturas e baixos campos
magnéticos.
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A temperatura de irreversibilidade T;(H), ¢ definida como aquela acima da
qual Mpc = Myzpe. Numericamente, definimos T;(H) como sendo a média arit-
mética entre duas temperaturas referentes aos extremos maximo 7;( H ) prq, € minimo
T;(H)in da regiao de encontro das curvas FC e ZFC, como mostrado no detalhe
na Fig.(4.2(a)), onde T;(H)nmun € aquela cuja a diferenca entre o Mpe — Mzpc é
menor, simultaneamente, do que os erros em Mpc e Mypc, € 0 T;(H)pae é aquela
cuja diferenca Mpo — Mzpc é€ maior do que o moédulo da diferenca entre os erros em
Mpc e Mzpe. Desta forma, obtidos os pontos T;(H), determinou-se a linha de irre-
versibilidade, mostrada na Fig.(4.2), que separa a fase reversivel da nao reversivel.

Esta linha pode ser convenientemente ajustada usando-se a expressao:
t(H) = —AH?*? (4.1)

onde

= [
¢ a temperatura reduzida do sistema e ¢ é o expoente de cruzamento. Nossas
simulagoes MC para J; = 0 resultaram em 7;(0) = 094+ 04 e ¢ = 3.44+0.6. O
valor de ¢ estd de acordo com os resultados experimentais [67, 66], apresentados na
(Fig.2.11e 2.11) com ¢ = 3.4 + 0.2 e de simulagdo campo médio sitio-a-sitio com
¢ = 3.6 £0.9,[44], Fig.(2.10) . Para campos baixos, o valor ¢ estd de acordo com
os resultados de campo médio, onde t(H) ~ H?/3 ¢ a linha de irreversibilidade de

Almeida-Thouless [83], representada pela linha cheia na Fig.(4.2).
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Figura 4.2: Resultados de simulagdo MC para o composto Fega5Zn0.75F: (a) Ciclo
FC-ZFC para H=0.4, o detalhe mostra a regiao de encontro da curva FC com a curva
ZFC. (b) Linha AT de irreversibilidade induzida pelo campo. A linha tracejada
indicam nossa estimativa da simulacaio MC com expoente ¢ = 3.4 £ 0.6 e T;(0) =
0.94 £ 0.4. A Linha cheia representa a linha Almeida-Thouless [83], ¢ = 3.0. Nessa
figura utilizamos as medidas MC com J3 = 0, os quais foram realizadas com melhor
resolucao na proximidade de T;(H).
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4.2 Histerese e Irreversibilidade

As propriedades dependentes da histéria da medi¢do (ou no nosso caso, do pro-
cedimento nimerico utilizado) estao evidentes nas curvas de histerese, mostradas na
Fig.(4.3). Para resultados preliminares veja Fig. (2.14). Nossas medidas MC foram
efetuadas fixando T', apds o procedimento ZFC, e variando H. Observa-se a presenca
de lagos simétricos para T" < T;(H ), onde o lago torna-se mais aberto a medida que T’
torna-se mais baixa, um comportamento tipico de um VS. Para T' > T;(H), nota-se
que a dependéncia linear da magnetizacao com o campo magnético s6 ocorre para
altas temperaturas (7' > 1.57) e campos relativamentes baixos, H < 1.5. Nossos
resultados da Fig.(4.3) apresentam boa corcordancia com os obtidos experimental-
mente por Montenegro e colaboradores [67, 41], para a amosta de FegasZng 75Fs,
ver Fig(4.3).

O comportamento irreversivel FC-ZFC da magnetizagao devido ao campo H
aplicado e a presenga de histerese, ambos para T" < T;(H), sao assinaturas de um
V'S’s. Nossos resultados MC, até agora apresentados, sobre a descricao do composto
Fego52n075F5, além da concordancia com os resultados experimentais existentes,
podem servir de ferramenta de estudo na caracterizacao mais detalhada da fase

vitrea deste composto.
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Figura 4.3: Histerese do sistema F'ego5Zng75F, para varias temperaturas obtida
por simulagao MC. Observe a presenga de laco simétrico para T' < T;(H). Para

T > T;(H) a medida que 7" aumenta percebe-se a dependéncia linear para altas
temperaturas e baixos campos.
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Figura 4.4: Histerese do Feyo52n0.75F5, obtida experimentalmente por Montenegro
e colaboradores [67, 41]. Compare com as Fig.4.3.
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A irreversibilidade presente nos ciclos FC-ZFC e na histerese, nos permitiu rela-
cionar os resultados de ambos. Através da analise dos valores das magnetizacoes
totais Mr, em funcdo do campo H e para T < T;(H), nossas simulagoes MC
mostraram que no ciclo FC, veja Fig.(4.1), para campos baixos, a magnetizac¢ao
My cresce a medida que T' diminui. Este comportamento modifica-se quando au-
mentamos o campo H, resultando em um ponto de encontro dessas curvas quando
T — 0. Efeito similar foi observado no ciclo ZFC, isto é, My é constante para
campos suficientemente intensos, como mostrado no detalhe da Fig.(4.5(a)). Este
comportamento tornou-se mais evidente no ciclo de histerese, onde fixamos 7" = 0.01
e variamos H, conforme mostra Fig.(4.5(b)). Nota-se que nesta temperatura tem-
se a formacgao de degraus com magnetizagoes bem definidas. as quais podem ser
associadas as Mt dos ciclos FC=ZFC.

Buscando entender esse comportamento dos “degraus” no ciclo de histerese,
notamos que o primeiro ocorre com 2/8 < H < 6/8 e My = 0.06683 e o segundo
ocorrre com 10/8 < H < 14/8 e My = 0.19545, saturando (Mr = 0.25) para
H = 2, valor associado ao estado microscopico em que todos os spins apontam

pararalelamente a H. Esse valores de H satisfazem a relacao:
H="m, (4.3)
z

onde H,, = Jy/gup é o campo molecular associado a intersecio AF dominante
e z = 8 é o numero de coordenacao. Campos satisfazendo esta expressao foram
denominados [94, 96] campos de “exchange flip” nos estudos pioneiros de King e
colaboradores sobre os “degraus” de magnetizacao do Fe,Zn,_,F5 em baixas tem-

peraturas e concentragoes © = 0.73 e z = 0.5 (ordenamento AF com comportamento

RFIM).
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Figura 4.5: (a) Resultados de simulacdo MC para a magnetizagdo em funcdo da
temperatura num ciclo ZFC. O detalhe mostra que mesmo variando H a magne-
tizagdo para 7' muito baixa é praticamente constante. (b) Ciclo de histerese do
composto FegasZng75F em T' << Ty. Pode-se observar a formagao de degraus com
magnetizacoes bem definidas. O detalhe mostra que a variagao de H nos degraus
nao altera o valor da magnetizagao.
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4.3 Simulacao MC para Magnetizacao Remanente:

Ciclos FC-ZFC e Relaxacao

A magnetizacdo remamente em V' S’s também tem relacdo com o cardter irre-
versivel que os V'S's possui abaixo de T;(H). Como dito no Cap.2, o comportamente
remanente na magnetizagao é observado tanto para o ciclo FC, conhecida como
termoremanéncia (TRM) enquanto para o ciclo ZFC, conhecida por isoremanéncia
(IRM). Muito ja se estudou sobre os efeitos da remanéncia da magnetizagao, em par-
ticular citamos o estudo realizado por Barbosa e colaboradores [20] sobre a dinamica
da fase vitrea do composto Fega5Zn0.75F%,veja Fig.(4.3). O procedimento ntimerico
adotado por estes autores para medir Mg, consistiu de inicializar o sistema numa
configuragao com os spins para cima, correspondendo a fase FM saturada por um
campo magnético suficientemente forte, a uma temperatura fixa. Acompanhou-se a
partir daf a evolu¢do temporal da Mg, com campo nulo Fig.(4.3). Os resultados
mostram um tipico comportamento V'S’s, onde: para T' < Ty temos uma dinamica
de congelamento tipo lei de poténcia; para T' préximo de T o comportamento de lei
de poténcia estd associado um exponencial “esticada” (stretched) combinada com
lei de poténcia. Finalmente para 7' > T} o comportamento de Mg, ¢ descrito
simplesmente por uma exponencial esticada.

A nossa investigacao MC da Mg, comega com o sistema na fase PM de onde
ele é resfriado lentamente até a T' = 0.28, segundo os protocolos FC (com campo
aplicado) ou ZFC (sem campo). No caso ZFC, na sequéncia aplica-se um campo
magnético durante 50000 MCS/SPIN, retirando-se em seguida. Finalmente, para

ambos os procedimentos, ZFC e FC, evolui-se o sistema a campo nulo, medindo-se a
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sua magnetizacao total My, em funcao do tempo. Os resultados por nés encontrados
para toda faixa de campo H estudada foi a de um dependéncia tipo lei de poténcia
para tempos iniciais dada por:

My, ~ 7, (4.4)

e para tempos maiores (¢t > 10% — 10%):

Mpgem ~ —0ln(x) (4.5)

possuindo uma regido de passagem (crossover) entre estes dois comportamentos,
como mostrado na Fig.(4.3), para o campo H = 0.3. As Figs. (4.3) e (4.3), mostram
o comportamento da Mg, para os dois protocolos acimas mencionados, note que
para campos baixos (H < 1.50) os valores da Mg, ao longo do tempo sao distin-
tos para as duas regides, enquanto que para campos altos (H > 1.50), os gréficos
colapsam na regiao logaritmicas.

A Fig.(4.3) mostram a variagdo dos expoentes « e 3 com o campo H, para os
dois procedimentos adotados. Note que o minimo da Fig.(4.3(a)) corresponde ao
maximo da Fig.(4.3(b)). As curvas ndo apresentam um comportamento monotonico
caracteristico. Um outro resultado obtido a partir dos valores das simulagoes MC das
M ger, foi a dependéncia com o campo H dos valores de Mg,,,, para dife-rentes tem-
pos, como mostrado na Fig. (4.3). Resultados semelhante foi obtido por Montenegro
e colaboradores, [[29]],veja Fig.(2.16). Notamos, como ja previsto pela simulagoes
MC de histerese que o valor limite de saturacao para ambas IRM e TRM ¢é préximo

de H = 2. Abaixo desse campo os valores de IRM sao completamente diferentes dos

valores de TRM.

Dissertacao de Mestrado - Departamento de Fisica - UFPE



4.3 Simulacao MC para Magnetizacao Remanente: Ciclos FC-ZFC e Relaxagao 62

10°
T (K)
- 3.8
|- 51
- 6.4
= |. 77
- 89
- 10.2
- 127
-2 1 1
10
10° 10° 10 10

t t/ t,

Figura 4.6: Grafico Log-Log da Mg.,, de sub-rede em fun¢ao do tempo, obtida por
simulagdo MC por Barbosa e colaboradores [78]. As linhas continua correspodem
aos ajustes dos pontos.
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Figura 4.7: Resultados de simulacao MC para Mg, para os procedimentos FC
(TRM) e ZFC (IRM), para tempos iniciais observa-se um comportamento de lei de
poténcia M,.,, ~ t~% e para tempos longos nota-se um comportamento logaritmico
para a Mge, ~ —BIn(z)
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Figura 4.8: Resultados de simulacao MC para Mg, para o procedimento FC
(TRM). (a) Campos baixos. (b) Campos altos.
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Figura 4.9: Resultados de simulagcao MC para Mg.,, para o procedimento ZFC
(IRM). (a) Campos baixos. (b) Campos altos.
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Figura 4.10: Dependéncia dos expoentes o e 3 com o campo H
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os campo H, para diferentes tempos de relaxacao.
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Capitulo 5

Conclusoes e Perspectivas

Na presente dissertacao estudamos via simulacao Monte Carlo o antiferromag-
neto diluido Ising Fe,Zn,_,F5, préoximo ao limiar de percolacao (z, = 0.24), e na
presenca de campo magnético externo uniforme H. Na modelagem realizada em-
pregamos um hamiltoniano microscépico contendo todos os ingredientes necessérios
a descricao das fases VS's (z, < z < 0.4), REIM e RFIM (0.4 < z < 1.0) ex-
perimentalmente observadas no sistema mencionado. Em particular, consideramos
os valores experimentalmente medidos das razoes entre as constantes de troca e a
geometria tetragonal centrada do material.

Em nosso estudo demos énfase a fase VS a x = 0.25 na presenga de campo,
analise até o presente momento inédita via simulagao MC no referido composto.
Veri-ficamos que para baixas temperaturas o sistema neste regime possui uma forte
dependéncia com a histéria da medigao (ou, em nosso caso, do procedimento numérico
utilizado), caracterizada pela curvas de magnetizacao FC-ZFC para diferentes cam-

pos, ciclos de histerese e linha AT de irreversibilidade. Nesta ultima os valores
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MC obtidos para o expoente ¢ (¢ = 3.4 £ 0.6) revelaram-se em concordancia com
ambos os resultados experimentais (¢ = 3.440.2), obtidos por Montenegro e colab-
oradores [67, 66], e aqueles obtidos através de simulagao numérica sitio-a-sitio [44]
(¢ =3.6£0.9).

A irreversibilidade evidenciou-se também nos resultados que obtivemos para as
curvas de histerese, onde observamos o surgimento de lagos simétricos para T" < T
via procedimento ZFC, como esperado em sistemas VS, saturacao da magnetizacao
em H = 2.0 e o surgimento de degraus para T' < T.

O estudo MC da relaxacao das magnetizacoes remanentes associadas aos ciclos
FC (TRM) e ZFC (IRM) revelou um comportamento do tipo lei poténcia para
tempo iniciais e logaritmico para tempos superiores (¢ > 10? — 10> MCS/spin). E
importante ressaltar ainda que a pequena interacao J3 mostrou-se insuficiente para
induzir alteracoes substanciais nos valores dos observaveis medidos, exceto para
baixos campos no regime de baixissimas temperaturas (17" < T%), como também
encontrado em simulagoes MC a campo nulo [20].

Como perspectiva futura de continuagao do presente trabalho, pretendemos in-
vestigar via simulacao MC o efeito do campo magnético e dos ciclos realizados sobre
a dindmica e o fenenémeno de envelhecimento (aging) na fase V'.S’s do referido com-
posto, a nucleacao de dominios fractais que se formam no limiar da percolagao, os
efeitos da magnetizacao remanente para varias temperaturas e campos, a analise
critica da transicao de fase na presenca de campo magnético e o comportamento
da fase vitrea para baixas temperaturas e altos campos. Acreditamos que nossos
resultados, em conjunto com os dados de estudos experimentais ja existentes, per-
mitirao um entendimento mais aprofundado da fase V'.S’s no composto na presenca

de campo magnético.
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