


 Brito, Janete Batista  de
        Histerese e irreversibilidade em vidro de spin 
ising  próximo  ao  limiar  de  percolação:  FexZn1-xF2 / 
Janete Batista de Brito  - Recife : O Autor, 2003.
       xiii,  77 folhas : il., fig., tab.
     
       Dissertação (mestrado) - Universidade Federal de 
Pernambuco. CCEN.   Física,  2003.   

       Inclui bibliografia.

       1. Mecânica estatística. 2. Vidros de spin. 3. Método 
Monte Carlo. 4. Histerese. 5. Linha Almeida-Thouless.  I. 
Título.                 
   

       530.13         CDD (22.ed.)             FQ2008-044 





Dedico esta dissertação à toda minha famı́lia, em
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Resumo

Na presente dissertação realizamos estudos através de simulação computacional,

utilizando o método Monte Carlo (MC) do antiferromagneto (AF) dilúıdo FexZn1−xF2,

próximo da região de percolação (x = 0.24) e na presença de um campo magnético

externo H. O sistema AF FexZn1−xF2 mostra-se para x = 0.25 com caracteŕısticas

t́ıpicas de um Vidro de Spins (VS’s) genúıno, com uma temperatura cŕıtica bem

definida. Por meio de um modelo microscópico adequado para a descrição de AF

dilúıdos, em que as razões entre as constantes de trocas medidas no sistema são con-

sideradas, mostramos através da ultilização da simulação MC que, para baixas tem-

peraturas, o sistema Fe0.25Zn0.75F2 possui uma forte dependência com a história da

medida ou do procedimento numérico utilizado. Os valores obtidos através das me-

didas da magnetização, quando resfriamos a campo magnético nulo e posteriormente

aquecemos com campo magnético não-nulo (ciclo ZFC), são diferentes dos valores

quando a medida é feita com resfriamento e aquecimento com campo magnético não

nulo ou finito (ciclo FC). Em particular, estudamos a dependência temporal das

magnetizações remanentes associadas aos dois ciclos, FC e ZFC, após a retirada do

campo magnético. Essa forte dependência com a história 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 teóricos.

Palavras Chave: Vidros de Spin, Método Monte Carlo, Modelo de Ising, Anti-

ferromagneto, Ciclo FC e ZFC, Linha Almeida-Thouless, Histerese, Magnetização

Remanente.
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Abstract

In this dissertation we study, through a Monte Carlo (MC) computer simu-

lation, the diluted antiferromagnet (AF) FexZn1−xF2 near the percolation region

(x = 0.24) and in the presence of an external magnetic field H . The system AF

FexZn1−xF2 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 FexZn1−xF2 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.

Dissertação de Mestrado - Departamento de F́ısica - UFPE



Sumário

1 Introdução 2

1.1 Sistemas Desordenados . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 2

1.1.1 Modelo de Ising . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 3

1.2 Vidros de spin . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 7
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2.12 Linha de irreversibilidade H vs T , mostrando a dependência de Ti(H),
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Caṕıtulo 1

Introdução

1.1 Sistemas Desordenados

O entendimento do estado da matéria condensada foi um dos temas dominantes

da f́ısica no século 20, tendo ińıcio quando van der Waals estudou a transição ĺıquido-

gás 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 sólidos 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

caracteŕısticas dominam completamente a f́ısica do sistema. De fato, isso já havia

sido observado há séculos atrás quando metalúrgicos constataram que a mistura de

carbono e ferro, em proporções 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 periódicas. Portanto,

2



1.1 Sistemas Desordenados 3

além de sua significância para materiais reais, a presença de desordem ou frustação

desafia os métodos e idéias dos f́ısicos teóricos e experimentais, em contraposição

aquelas concebidas no contexto de sistemas puros com invariância translacional.

Nesse sentido, materias reais e modelos f́ısicos apresentando desordem ou frustação,

tais como: os Vidros de Spin (VS’s), o modelo de Ising com interações de troca

(Random Exchange Ising Model - REIM) e campo aleatórios (Random Field Ising

Model - RFIM), bem como antiferromagnetos desordenados; encontram-se não to-

talmente entendidos, apesar do grande progresso e do esforço cient́ıfico realizado,

principalmente, nessas duas últimas décadas [36]. Um completo entendimento dos

mecanismos responsáveis por tais propriedades envolve o conhecimento de muitas

áreas da f́ısica, que vai desde a f́ısica estat́ıstica de sistemas aleatórios frustados e

v́ıtreos a redes neurais.

Neste contexto, o antiferromagneto (AF) Ising, aleatoriamente dilúıdo e com

uma estrutura tridimensional, FexZnx−1F2 é certamente um dos compostos mais

interessantes [101]. Onde o rico diagrama de fases inclui regiões paramagnéticas,

(AF), (REIM), (RFIM) e (VS’s) que depende da concentração x de ı́ons magnéticos,

do campo aplicado H e da temperatura T . Nessa dissertação apresentaremos uma

modelagem microscópica para a descrição da fase (VS’s) observada neste composto

[66, 67, 41] .

1.1.1 Modelo de Ising

Modelos teóricos são comumente utilizados para a descrição e caracterização de

sistemas magnéticos, bem como suas posśıveis realizações experimentais.

Um dos modelos mais utilizados no estudo de sistemas magnéticos é o modelo
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1.1 Sistemas Desordenados 4

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

H = −
∑

<i,j>

Ji,jSiSj −
∑

i

hiSi −H
∑

i

Si, (1.1)

onde Si = (±1) é o spin do i-ésimo śıtio de uma rede d-dimensional, Ji,j é a da

interação de troca entre os spins nos śıtios i e j e hi e H são os campos magnéticos

local e externo, respectivamente.

No caso de hi e H nulos e uma constante de interação somente entre pares de

spins primeiros vizinhos e J > 0, esta Hamiltoniana descreve o caso do modelo de

Ising ferromagnético puro. Quando a dimensão da rede é maior que a dimensão

cŕıtica inferior (dl = 1), este modelo prevê uma transição de fase de segunda ordem

entre a fase ferromagnética (F) e a fase paramagnética (PM) a uma temperatura

T = Tc 6= 0. Onde o parâmetro de ordem da transição é a magnetização média

por spin, M =< Si >, que é nula acima de Tc e não nula abaixo de Tc, onde

< ... > significa uma média térmica. Os expoentes cŕıticos do modelo de Ising

ferromagnético puro foram obtidos tanto experimentalmente quanto teoricamente,

por meio de técnicas como a de simulação Monte Carlo e expansões em séries [6].

Random Exchange Ising Model-REIM. Quando a amplitude e/ou o sinal de

Ji,j entre pares de vizinhos variam aleatoriamente de acordo com uma determinada

distribuição de probabilidade e hi = H = 0, temos o modelo Ising de trocas aleatórias

(REIM). Para Ji,j > 0 e hi = H = 0, o REIM pode ser de duas formas:

(i) Diluição por śıtio: Neste caso Ji,j = JEiEj , com Ei = 0 ou 1 sendo uma

variável de ocupação que dos śıtios não magnéticos e magnéticos, respectivamente.

Essa ocupação obedece a uma determinada distribuição de probabilidade de ocupação
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P (Ei), que pode ser, por exemplo, uma distribuição bimodal:

P (Ei) = pδ(Ei − 1) + (p− 1)δ(Ei) (1.2)

(ii) Diluição por ligação: Agora Ji,j = JEi,j é uma variável aleatória com Ei,j = 0

ou 1, indicando se existe ou não uma ligação entre qualquer par de śıtios Ei,j primeiros

vizinhos i e j. Neste caso, temos ainda que J é uma constante e as ligações entre

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

P (Ei,j) = pδ(Ei,j − 1) + (p− 1)δ(Ei,j) (1.3)

.

(iii) Uma outra distribuição também comumente usada é a gaussiana em que:

P (Ji,j) = (1/
√

2πJ exp(−J2
i,j/J

2), (1.4)

com média nula e variância J2.

O parâmetro de ordem do REIM é o mesmo do Ising puro. O diagrama de fases

do REIM já está bastante estabelecido [79]. Em Magnetos aleatórios próximo da

concentração de percolação, a dinâmica cŕıtica pode apresentar caracteŕısticas pouco

comuns, o que nos revela o surgimento de domı́nios devido à natureza auto-similar

dos domı́nios (clusters).

No modelo Random Field Ising Model-RFIM: Ji,j é mantido constante e um

campo local hi é introduzido. Com H = 0 a distribuição de probabilidade P (hi) 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 competição en-
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1.1 Sistemas Desordenados 6

tre as interações de troca que tendem a alinhar os spins ferromagneticamente e a

tendência desses spins se alinharem com seus campos aleatórios locais descorrela-

cionados. Em simulação Monte Carlo a distribuição mais usada é a bimodal, que

para esse modelo pode ser descrita da seguinte forma:

P (hi) =
1

2
δ(hi − h) +

1

2
δ(hi + h), (1.5)

onde metade dos spins experimentam um campo positivo de amplitude h. Na cons-

trução desse modelo também pode-se usar a distribuição gaussiana.

Assim como o REIM, o RFIM tem o mesmo parâmetro de ordem do sistema

Ising puro. Para (h2
i ) � J temos que a desordem prevalece e o sistema encontra-

se na fase PM. Contudo, se (h2
i ) � J temos a existência de uma ordem de logo

alcance na presença de campos aleatórios para sistemas tridimensionais, mas não

para sistemas bidimensionais [46].

Experimentalmente é imposśıvel aplicar um campo local hi que varie aleato-

riamente ponto a ponto em materiais reais. Fishmann e Aharony [81] verificaram

entretanto, que campos aleatórios locais podem ser gerados aplicando-se um campo

magnético baixo em um antiferromagneto fraca ou moderadamente dilúıdo. Assim,

apesar do RFIM ser um modelo teórico, sabe-se que ele descreve a f́ısica de uma

ampla classes de sistemas [98], que incluem transição de fases estruturais, misturas

de fluidos binários em meios porosos, dentre outras.

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

dilúıdo na presença de um campo magnético uniforme, a Hamiltoniana é dada por:

H =
∑

<i,j>

JEiEj − SiSj −H
∑

i

EiSi. (1.6)
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1.2 Vidros de spin 7

Para J > 0 temos o estado fundamental antiferromagnético e Ei = 0 ou 1 é a

variável de ocupação do śıtio i, com média Ēi = x ou [Ei] = x. Se o campo for

nulo temos o comportamento t́ıpico de REIM, para campos baixos e fraca diluição.

As flutuações na concentração local de śıtios magnéticos em cada sub-rede tendem

a favorecer o alinhamento da sub-rede mais populada com a direção do campo,

gerando dessa forma campos efetivos locais que competem com a ordem de longo

alcance global AF. Portanto, controlando H é posśıvel distinguir as propriedades

de REIM’s das de RFIM’s, bem como caracterizar a mudança do comportamento

(crossover REIM-RFIM). O estudo de sistemas DAFF nos permite, portanto, a

realização experimental e teórica de sistemas RFIM [81, 11].

1.2 Vidros de spin

1.2.1 Definição, caracteŕısticas e propriedades

Podemos definir Vidros de Spins (VS’s) como um sistema magnético em que

os momentos magnéticos estão congelados em direções aleatórias, abaixo de uma

certa temperatura de congelamento Tf (freezing). A posição aleatória dos átomos

magnéticos e a natureza das interações produzem acoplamentos F ou AF entre os

momentos magnéticos. Para que tenhamos tais estados de desordem congelada dois

ingredientes são necessários: (i)Competição ou frustação entre os momentos, ou seja,

ausência de uma única configuração estável ou de energia mı́nima, tal que que esta

configuração não trivial de spin seja unicamente favorecida por todas as interações,

(ii) e segundo que tais interações deva no mı́nimo ser parcialmente aleatórias.

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 metálicas dilúıdas. Muitos

acreditavam que o comportamento vidro de spin dependiam sensivelmente de carac-

teŕısticas particulares desta classe especial de sistemas. Agora sabe-se, contudo,

que não é assim, pois os estados VS’s podem também ser encontrados em isolantes

magnéticos, como por exemplo, o composto FexZnx−1F2, que vamos estudar neste

trabalho, e também nos materiais amorfos.

A descrição de “desordem congelante” nos sugere que estamos diante de um

estado onde a magnetização espontânea local mi =< Si > em um dado śıtio i é

não nula, porém a magnetização média M = N−1
∑

i mi = 0, assim como qualquer

magnetização “staggered”. Como já mencionado, o primeiro exemplo de um sistema

VS’s consistiu de ligas dilúıdas de metais de transição magnéticos com metais nobres

hospedeiros [12]. O ind́ıcio de que sistemas VS’s exibiam efeitos cooperativos de

longo alcance, e portanto uma transição de fase, foi observado por Canella e Mydosh

[12] no ińıcio dos anos 70 do século passado, de um máximo em Tf nas medidas de

susceptibilidade ac no metal Cu fracamente dilúıdo com Mn. Experimentos de

espalhamentos de nêutrons, entretanto, mostraram que esta não era uma transição

de fase usual, visto que não se observara nenhum pico de Bragg, associado a um

ordenamento magnético de longo alcance. A partir de então, sistemas VS’s passaram

a ser o foco de inúmeras pesquisas teóricas e experimentais.

Pelo lado experimental os sistemas que exibem comportamento VS são hoje

classificados em dois grandes grupos: os metálicos, que são constitúıdos de metais

nobres hospedeiros, fracamente dilúıdo com ı́ons de metais de transição, (Au com

Fe), por exemplo, e os compostos isolantes, em que uma fração dos ı́ons magnéticos

são aleatoriamente substitúıdos por ı́ons não-magnéticos, geralmente caracterizados

pelo seu caráter cristalino e anisotrópico, cujo EuxSr1−x é um representante t́ıpico.
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1.2 Vidros de spin 9

Os VS’s metálicos também são caracterizados por interações de longo alcance,

conhecidas por interações do tipo RKKY, os quais apresentam um comportamento

que decai com uma lei de potência e oscila entre valores negativos e positivos, de-

pendendo somente da distância entre os núcleos atômicos magnéticos:

J(R) = J0
cos (2kFR + φ0)

(kFR)3 , (1.7)

onde R representa a distância entre os núcleos atômicos magnéticos, J0 e φ0 são

constantes e kF é módulo do vetor de onda de Fermi do metal nobre puro.

O estudo experimental de sistemas VS’s requer, além da boa caracterização das

amostras e do uso de instrumentos de alta sensibilidade, um adequado procedimento

experimental para que a resposta da medida não leve a uma interpretação dúbia.

A necessidade de rigor no tratamento experimental deve-se principalmente ao fato

desses sistemas apresentarem uma relaxação lenta, dessa forma os efeitos de não-

equiĺıbrio estão presentes em todas as escalas de tempo. Em face dos diversos

experimentos a que um material é submetido, uma dúvida 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 Tf , dentro da escala de observação experimental, o material

deve apresentar as seguintes propriedades:

(i) magnetização (M) e susceptibilidade (χ) dc dependentes da história, para

temperaturas abaixos de Tf , ou seja, M e χ medidas após resfriamento a campo

nulo (zero field cooling-ZFC) apresentam resultados diferentes dos obtidos após res-

friamento com campo aplicado (field coling-FC);

(ii) desvios da lei de Curie na susceptibilidade dc para T ≥ Tf ;

(iii) presença de ciclos de histerese com campo magnético para T < Tf ;
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1.2 Vidros de spin 10

(iv) remanências na magnetização, isto é, termoremanência (TRM) medida após

ciclo FC e isoremanência(IRM) após ciclo ZFC, ambas com relaxação lenta;

(v) cúspide na susceptibilidade ac (χac) para baixos campos e frequências, que

se arredonda à medida em que se intensifica o campo aplicado e cuja localização

tende para temperaturas mais baixas com a diminuição da frequência;

(vi) ausência de anomalia no calor espećıfico próximo de Tf ;

(vii) ausência de picos de Bragg nas medidas de espalhamento de nêutrons;

(viii) criticalidade na susceptibilidade não-linear.

1.2.2 Alguns modelos teóricos

A descrição de um modelo capaz de reproduzir as caracteŕısticas experimentais

do VS’s tem sido até hoje um desafio. Embora já existam muitas propostas que

avançaram no estudo de VS’s, ainda não existe um modelo único que seja capaz

de reunir todas as informações microscópicas suficientes à reprodução de todas as

caracteŕısticas de um VS’s. Na criação de um modelo teórico para o VS’s devemos

ter em mente os ingredientes microscópicos e/ou estocásticos que sejam capazes

de reproduzir as caracteŕısticas experimentais e também possa nos conduzir a um

estado fundamental VS’s [13]. Os resultados experimentais em VS’s metálicos, onde

as interações entre os momentos magnéticos (spins) são do tipo RKKY, sugerem

que estes devem ter uma competividade local nas interações entre os spins e um

certo grau de desordem. A competividade local entre as interações leva ao efeito

conhecido por “frustação”, ou seja, de que não existe uma configuração única de

spins que seja capaz de satisfazer a todas as essas ligações simultaneamente.

A seguir, dissertaremos brevemente sobre alguns dos modelos teóricos mais co-
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1.2 Vidros de spin 11

mumente utilizados para a descrição 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 frustação eram introduzidas através de uma distribuição de probabilidades para

as interações entre pares de spins aleatórias. Seja, por exemplo, o hamiltoniano

de Ising, Eq.(1.1), para o caso em que as interações Ji,j entre os pares de spins são

aleatórias e simetricamentes distribúıdas em torno do zero, isto é, tenham momentos

[Ji,j] = 0 e [J2
i,j ] = J2, de acordo com a gaussiana:

P (Ji,j) =
1√
2πJ

exp

(−J2
i,j

2J2

)

. (1.8)

Pode-se também usar uma distribuição de probabalidades bimodal ou uma dis-

tribuição onde temos ±J , considerada mais adequada para o tratamento dos VS’s

isolantes.

No modelo de EA a magnetização total a campo nulo não é o parâmetro de

ordem, uma vez que o seu valor também é nulo, devido ao congelamento de spins em

direções aleatórias. Então EA propuseram um novo parâmetro de ordem, (parâmetro

de ordem de EA), que leva em conta o efeito deste congelamento através de uma

função de autocorrelação temporal de spins:

qEA = limt→∞limN→∞[< ~Si(0) · ~Si(t) >] = [< Si >
2], (1.9)

onde t é o tempo, N é o número de spins e [...] e < ... > representam médias sobre a

desordem e térmica respectivamente. Se instante t1 no o spin da posição i possui uma

dada orientação, Si na fase ordenada, haverá uma grande probabilidade dele estar
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1.2 Vidros de spin 12

nessa mesma posição no instante t2 > t1, ou seja, qEA 6= 0. Na fase paramagnética

(altas temperaturas), a orientação local dos spins é totalmente aleatória, e qEA = 0.

Um tratamento de campo médio deste modelo foi capaz de prever uma transição

de fase de segunda ordem a uma temperatura Tf , caracterizada por um pico na sus-

ceptibilidade, de acordo com observações experimentais, além de outras propriedades

de VS’s [13]. O modelo de EA passou então a ser o modelo VS’s mais estudado. De

fato, investigações teóricas e numéricas baseadas no modelo de EA têm possibilitado

importantes avanços 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

interações são de longo alcance, de forma que cada spin interage igualmente com

todos os outros. A hipótese de longo alcance, embora não represente nenhum sistema

real, permite uma abordagem de campo médio para que o problema possa ser tratado

de forma exata. A solução do modelo SK foi obtida através do chamado truque das

réplicas, obtendo-se também um parâmetro de ordem VS’s não nulo abaixo de Tf ,

bem como um “cúspide” na susceptibilidade para Ti = J . Utilizando variáveis de

spins Ising (Si = ±1), as constantes de troca aleatórias continuam seguindo uma

distribuição gaussiana, ou seja:

P (Ji,j) =
1√
2πJ

exp

[

−(Ji,j − J0)
2

2J2

]

, (1.10)

onde neste caso,

J0 =
J̃0

N
, (1.11)
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1.2 Vidros de spin 13

e o desvio padrão,

J =
J̃

N
, (1.12)

são devidamente escalados. Na solução desse modelo SK notaram que é necessário

calcular o valor médio da energia livre, ao invés do valor médio da função de partição.

Fazendo-se a média sobre a distribuição de probabilidades diretamente na função

de partição somos levados a um problema em que as constantes Ji,j entram em

equiĺıbrio térmico da mesma forma que os spins Si. Esses sistemas são conhecidos

como sistemas “recozidos” (quenched), e a amostra é resfriada muito rapidamente

quando preparada e os acoplamentos adquirem valores aleatórios, porém fixos.

Almeida e Thouless (AT) [83] mostraram que a solução de SK era instável para

H = 0 e T < Tf e as soluções SK para H 6= 0 são estáveis acima da linha:

Tf (0) − Tf (H)

J
=

(

3

4

)1/3 (

H

J

)2/3

, (1.13)

conhecida como linha AT.

Parisi [84], ao introduzir o conceito de “quebra de simetria de réplicas”, foi

capaz de obter um grande número de soluções estáveis a partir das equações de

campo médio para T < Tf . Assim, a linha de AT passou a delimitar a fronteira

acima da qual a solução de SK é correta e abaixo da qual vale a solução de quebra

de simetria de réplicas de Parisi, a qual está associada a uma estrutura de muitos

mı́nimos no espaço de fase e aos processos de irreversibilidades do sistema.

Modelo de “Gotas¨ ou (Droplets). No estudo teórico do VS’s seu estado

é caracterizado por um tipo de ordem, que abaixo de Tf os spins “congelam” co-

operativamente em direções aleatórias, ou seja, o sistema não apresenta ordem de

longo alcance convencional (F ou AF) e sua dinâmica é extremamente lenta. Uma
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posśıvel consequência da desordem e da frustação é o aumento na complexidade da

fase VS’s, a degenerecência do estado fundamental, o que proporciona uma energia

livre no espaço de fase com uma estrutura de muitos máximos e mı́nimos locais (es-

tados metaestáveis), separados entre si por altas barreiras de energia, como mostra

a Fig.(1.1).

Figura 1.1: Gráfico da energia livre F de um vidro de spin em função da coordenada
φ do espaço de fase que mede a projeção do estado considerado em um estado
ordenado particular, segundo a versão de Parisi [84] para o modelo de SK [14]. O
gráfico menor mostra a situação de um ferromagneto Ising para comparação [74].
Está configuração é semelhante à 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 interação de curto alcance,

é apenas duplamente degenerado como em um ferromagneto puro, veja detalhe da

Fig.(1.1), e que qualquer campo H 6= 0 é capaz de destruir a fase VS’s. Esta mode-

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

diferente do que foi proposto por Parisi em sua solução 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 renormalização. Se-

gundo Fisher e Huse os domı́nios de spins reversos (droplets) em relação ao estado

fundamental, induzidos por campos ou por flutuações térmicas, têm relaxação ex-

tramente lenta e os estado VS’s de equiĺıbrio só é atingido no limite de tempos

infinitos. Neste modelo admite-se que as excitações de ordem mais baixa, numa

escala de comprimento L são droplets compactos, com cerca de Ld spins invertidos

coerentemente, com um custo energético proporcional a Lθ, com 0 < θ < (d− 1)/2.

A energia dos droplets na escala L apresenta-se amplamente distribúıda, com peso

baixo para a energia zero. Os restantes dos droplets estão termicamentes ativados,

com energias de excitações menores ou da ordem de kBT . Em consequência, as cor-

relações temporais decaem com r−θ e a susceptibilidade não-linear diverge na fase

de baixas temperaturas, o que tem um papel muito importante nas propriedades de

equiĺıbrio da fase ordenada VS’s. A dinâmica das excitações de droplets é governada

pela ativação térmica sobre as barreiras de energia cujas alturas escalam com Lψ,

com θ ≤ ψ ≤ (d− 1). De acordo com este modelo, uma fase VS à T 6= 0 será

prevista somente para θ > 0 e superf́ıcie dos droplets muito rugosas, com dimensão

fractal d < Df < (d − 1). O fato das barreiras de energia livre termicamente ati-

vadas escalarem com Lψ, dá origem a uma dinâmica extremamente lenta. Fisher

e Huse [87, 86], mostraram que autocorrelações de spins decaem como (lnT )−θ/ψ

para tempos curtos e a susceptibilidade não linear diverge com a frequência quando

ω→0, como uma potência de lnω. Finalmente, o fato de qualquer campo magnético

não-nulo ser capaz de destruir a fase VS faz este modelo se contrapor com previsão

do modelo de SK, o que implica em uma interpretação dinâmica para a linha de AT,
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no sentido que esta tende a desaparecer no limite de longos tempos de observação.

Os modelos descritos acima para VS’s são ditos estocásticos [20], com distribuição

de probabilidades P (Jij) interações entre os spins.

Em nosso trabalho, entretanto, realizamos simulações MC a partir do hamiltoni-

ano DAFF microscópico [42], adequado para a descrição do composto FexZn1−xF2,

incorporando inclusive, os valores experimentalmente medidos das interações de

troca entre os spins. Desse modo, esperamos investigar por meio dessa descrição

microscópica a ação da desordem e da frustação na formação da fase v́ıtrea e sua

conexão com a chamada fase “vidro de spin canônica”.
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Caṕıtulo 2

O Antiferromagneto Desordenado

FexZn1−xF2

O antiferromagneto (AF) dilúıdo FexZn1−xF2, com seu rico diagrama de fases,

constitui um excelente sistema magnético desordenado, que pode ser estudado através

de modelos teóricos. Apesar do esforço de teóricos e experimentais, ainda não se tem

um completo entendimento dos mecanismos microscópicos responsáveis por todas

as manifestações dos variados comportamentos observados neste sistema [101, 36].

Neste caṕıtulo discutiremos as propriedades magnéticas caracteŕısticas do sis-

tema FexZn1−xF2, dando um enfoque especial para a fase v́ıtrea, com a concen-

tração, x, de ı́ons magnéticos de Fe+2, próxima do limiar de percolação, xp = 0.24.

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

17
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2.1 O Antiferromagneto FeF2

O sistema FeF2 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 fácil. Esse sistema constitui

uma realização experimental quase perfeita de um sistema Ising tridimensional, onde

as interações de troca entre ı́ons são de primeiros vizinhos. Do ponto de vista

estrutural, o FeF2 é isomorfo ao composto diamagnético ZnF2 e aos compostos

magnéticos MnF2 e CoF2. Na estrutura do FeF2 cada ı́on de Fe+2 tem seis ı́ons de

F− como seus vizinhos mais próximos. A campo magnético nulo, o FeF2 sofre uma

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

Figura 2.1: Célula unitária da rede tetragonal centrada (BCC) do isolante FeF2

mostrando os três tipos de interações de troca Jl entre os ı́ons Fe+2 pimeiros vizinhos,
ao longo das várias direções da estrutura cristalina [22]. A configuração AF está
indicada pelo arranjo de spins.
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2.1 O Antiferromagneto FeF2 19

A Hamiltoniana do sistema é dado por:

H =
∑

<m,δl>

∑

l=1,2,3

Jl ~Sm · ~Sm+δl +
∑

i

Hi
s + Hdip, (2.1)

onde o primeiro termo leva em conta as interações de troca (exchange) entre pares

de spins Heisenberg (S = 2) vizinhos de sub-redes diferentes (l = 2) e pares de

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

Hi
s = −DS2

iz + E(S2
ix − S2

iy), (2.2)

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

Fe+2 (simetria ortorrônica), que é dominado pela forte anisotropia de ı́on único do

sistema. O terceiro termo da Hamiltoniana representa a contribuição das fracas

interações dipolares magnéticas.

Hutchings e colaboradores [22], mediram experimentalmente os principais parâ-

metros da Hamiltoniana: J1 = −0.048 ± 0.060cm−1, J2 = +3.64 ± 0.10cm−1,

J3 = +0.194 ± 0.060cm−1 e D = 6.46 ± 0.29cm−1. As posśıveis contribuições do

termo dipolar foram inclúıdas, e as contribuições dos vizinhos mais distantes foram

ignoradas. Então temos que a interação AF J2, veja a Fig.(2.1) é a dominante, en-

quanto que o pequeno acoplamento planar AF J3 pode ser responsável pela presença

de frustação no sistema.

O sistema AF FeF2 puro apresenta-se bem caracterizado, com expoentes cŕıticos

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] está representado na Fig.(2.2).

Os ćırculos abertos representam os dados de magnetização [24], através dos quais os

ajustes com linhas cheias foram efetuados. A fronteira AF-PM é representada pelas
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Figura 2.2: Diagrama de fases H vs T do FeF2, [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 três linhas tracejadas na parte superior da Fig.(2.2) indicam

os pontos cŕıticos: Spin-Flop (SP) (HSF ) pela linha tracejada com pontos; O limite

de estabilidade de fase AF(HAF
c ) é indicado pela linha simples tracejada; O limi-

te de estabilidade de fase Spin-Flop (SP) (HSF
c ) representada pela linha tracejada

com dois pontos. A linha de transição de fase de primeira ordem AF -spin-flop(SP)

encontra a linha de transição de segunda ordem AF -P num ponto bicŕıtico (HB,

TB). A linha de estabilidade (linha cheia), que separa as fases AF e spin-flop (SP)

apresenta pouca variação com a temperatura.

Montenegro [67] mostrou que a aplicação de um campo magnético inferior a

50K e na direção do eixo fácil, não modifica de forma apreciável a temperatura de

transição, o que é esperado acontecer para um antiferromagneto puro, com forte

anisotropia uniaxial como é o caso do sistema FeF2, veja Fig.(2.3).
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Figura 2.3: Magnetização (M) vs temperatura (T ) para o FeF2 nas proximidades da
temperatura de transição Tc(H). As setas indicam a posição aproximada de Tc(H)
para cada valor de campo. As linhas tracejadas indicam a inclinação da curva acima
e abaixo de Tc(H) [67]

.

2.2 O Antiferromagneto Dilúıdo FexZn1−xF2

A introdução da desordem em um sistema pode ser feita através do processo

de diluição por śıtio, que venha a ser a substituição aleatória de ı́ons magnéticos

por outros tipos de ı́ons magnéticos ou não-magnéticos. Este é o procedimento

geralmente usado experimentalmente para produzir cristais desordenados. No caso

do antiferromagneto FeF2 essa desordem pode ser introduzida, substituindo-se uma

fração 1 − x dos ı́ons magnéticos Fe+2 por ı́ons não-magnéticos Zn+2. Apesar do

ı́on Zn+2 não ser magnético, ele possui propriedades qúımicas similares ao do ı́on
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Fe+2. Dessa forma o sistema FexZn1−xF2 ainda pode ser modelado através de um

sistema Ising 3D [22], pois podemos levar em conta a forte anisotropia de ı́on único,

para toda a extensão da concentração x e campos magnéticos H baixos.

O Hamiltoniano Ising do sistema dilúıdo FexZn1−xF2 é escrito como:

H′ =
H
J2

=
∑

<i,i+δl>

jlEiEi+δlSiSi+δl − gµBH
∑

i

EiSi, (2.3)

onde Si = ±1, Ei = 0, 1 representam os ı́ndices de ocupação do śıtio i, com valor

médio E i = x, jl = Jl/J2 e l = 1, 2, 3 que está relacionado aos três tipos de interações

de troca entre os śıtios vizinhos. O Segundo termo representa a interação de Zeeman

com um campo magnético uniforme externo H (em unidades de J2), os valores de

J1, J2, J3 continuam inalterados com a diluição.

Montenegro e colaboradores [29, 93] propuseram um diagrama (H, T, x), veja

Fig.(2.4), mostrando como seria a evolução das linhas cŕıticas e de equiĺıbrio em

função do campo magnético quando x → xp. Nessa representação esquemática

é mostrado que à medida que x → xp, campos cada vez menores induzem um

comportamento V S, e que na vizinhança de xp somente a linha Teq(H) exibe o

comportamento V S.

2.3 Dinâmica de Sistemas Desordenados ou Dilúıdos

O primeiro aspecto a ser investigado em um sistema magnético, seja em um es-

tudo experimental ou teórico, diz respeito às suas propriedades de equiĺıbrio. Os sis-

temas desordenados, como o antiferromagneto FexZn1−xF2, em seu regime de forte
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Figura 2.4: Evolução esquemática do diagramaH vs T para o composto FexZn1−xF2

com x. Observe que, para um determinado valor de campo e concentração x, a linha
Teq(H) começa a mudar sua curvatura, indicando a mudança de comportamento
RFIM-VS. Este ponto marca o fim da linha Tc(H) onde deixa de existir a ordem
AF de longo alcance, [29, 93].

diluição, são caracterizados por tempos de relaxação extremamentes longos. Para

uma escala de tempo de laboratório, ou em simulação numérica, temos efetivamente,

uma situação de quasi-equiĺıbrio. Portanto, ao se medir as propriedades estáticas

em sistemas magnéticos pressupõe-se que estes estejam em equiĺıbrio dinâmico esta-

cionário, ou seja, que a dinâmica seja invariante sob translações temporais. Para sis-

temas puros, e fora da região cŕıtica, a dinâmica estacionária é rapidamente atingida.

Entretanto, na vizinhança de uma transição de fase de segunda ordem ocorre o

fenômeno conhecido como “Critical Slowing Down”, caracterizado pelo crescimento

do tempo relaxação τ e do comprimento de correlação ξ, relacionados da seguinte

forma [30]:

τ ∼ ξz, ξ∼ (T − Tc)
−ν , quando T → Tc, (2.4)
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onde z é o expoente cŕıtico dinâmico, que independe da temperatura e é universal.

Perto de Tc, os domı́nios formados devido às flutuações térmicas, têm dimensão

linear máxima da ordem de ξ.

A introdução da desordem no sistema, seja pela substituição dos ı́ons ou pela

presença de um campo aleatório, altera substancialmente sua dinâmica, fazendo

com que a relaxação dos domı́nios se processe de forma muito lenta. A desordem em

geral, origina barreiras de energia livre que dificultam o movimento das interfaces

dos domı́nios [98] de dimensão linear R. Se ∆E(R) é a barreira de energia a ser

contornada no movimento da interface do domı́nio, então o tempo para que isso

aconteça será dado por uma lei do tipo Arrhenius:

τ(R) ∼ τ0 exp

[

∆E(R)

kBT

]

, (2.5)

que constitui a hipótese de dinâmica termicamente ativada [98].

Um dos pontos relevantes para o entendimento das propriedades f́ısicas de sis-

temas magnéticos desordenados é entender como estes evoluem a partir de uma

situação de não-equiĺıbrio. Em geral, no estudo de fenômenos de crescimento de

domı́nios o sistema é rapidamente resfriado a partir da fase PM para uma fase na

qual existe algum de ordenamento magnético. Durante este processo, a evolução

do tamanho dos domı́nios é monitorada no tempo [98]. Todos os sistemas puros

conhecidos têm um crescimento do tipo lei de potências, R(t) ∼ tn, sendo R(t) o

tamanho linear caracteŕısticos dos domı́nios e n um expoente que depende da dimen-

sionalidade do parâmetro de ordem. Para sistemas puros do tipo Ising, n = 1/2, em

todas as dimensões [32]. O crescimento dos domı́nios para sistemas Ising Dilúıdos
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segue comportamento logarit́ımico para tempos longos da seguinte forma:

R(t)

R0

∼
[

kBT ln(t/τ0)

∆(T )

]1/ψ

, (2.6)

onde ∆(T ) define a escala das barreiras de energia livre. Quando T → Tc, uma

previsão fenomenológica para a dinâmica [31, 33] é obtida para R ∼ ξ, isto é,

ln(t/τ) ∼ 1

kBTc
ξψ, com ξ ∼ (T − TC)−ν , (2.7)

Na vizinhança do limiar de percolação, xp, as barreiras crescem logaritmica-

mente com R, isto é, ∆R ∼ ∆T ln(R/R0). O conhecimento do processo de re-

laxação na vizinhança da temperatura cŕıtica é assim muito importante para uma

correta análise dos expoentes cŕıticos e a identificação da natureza da transição em

um determinado sistema.

2.3.1 Dinâmica do Antiferromagneto Dilúıdo FexZn1−xF2

A dinâmica de sistemas magnéticos com desordem congelada (V S, REIM e

RFIM), vem sendo bastante estudada [98] e em particular o composto FexZn1−xF2,

tem recebido especial atenção. Acima da percolação, a dinâmica cŕıtica REIM é

similar ao do sistema puro FeF2, mas com tempos de relaxação muito maiores.

Por exemplo, a taxa de relaxação do composto Fe0.46Zn0.52F2 se mostra [107] duas

ordens de magnitude maior do que para o sistema puro. Nessa faixa de diluição

(x ≥ 0.46), as propriedades RFIM do composto FexZn1−xF2, a campo nulo têm

despertado grande interesse. Como já dito antes, o comportamento RFIM do com-
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posto FexZn1−xF2, ocorre com um campo H 6= 0, e estudo da dinâmica RFIM é feito

analisando-se os observáveis após um ciclo ZFC. Um dos efeitos do campo aleatório

induzido é que além da dinâmica ser extremamente lenta, temos o surgimento de

histerese observada em medidas da magnetização.

Na fase de baixas temperaturas as investigações experimentais [53, 120], do

comportamento RFIM do composto FexZn1−xF2 tem revelado que a estrutura é

determinada pela competição entre o custo energético entre ligações não satisfeitas,

devido a spins primeiros vizinhos, e o ganho devido aos campos aleatórios e ligações

aleatórias. Por outro lado a metaestabilidade presente neste caso, decorre da pre-

sença de múltiplos mı́nimos na energia livre, correspondente a configurações de spins

diferentes. Quando o campo é desligado os estados de domı́nios relaxam e a ordem

de longo alcance é novamente estabelecida.

No caso de forte diluição (x ≤ 0.31) [106, 117], em especial no regime REIM,

observou-se que a dinâmica é extremamente lenta em decorrência da forte desordem.

No composto, Fe0.31Zn0.69F2, por exemplo, tem-se verificado [106], que para esta

diluição o sistema ainda suporta uma transição PM-AF, e que o grau de ordem AF

de longo alcance é função da taxa de esfriamento. No entanto, na vizinhança da

percolação (x = 0.25), onde as propriedades magnéticas sofrem muitas alterações.

Além da ausência de ordem AF de longo alcance [100], diversos resultados experi-

mentais [35], simulações de campo médio śıtio-a-śıtio [38] e simulações MC [78] têm

mostrado que o composto Fe0.25Zn0.75F2 a campo nulo é um genúıno VS. Jonason e

colaboradores [117] estudaram as propriedades magnéticas e dinâmicas do composto

Fe0.25Zn0.75F2, por meio de medidas da relaxação magnética dc e por susceptibili-

dade a.c. e questionaram estes resultados. Segundo estes autores, embora o sistema

apresente propriedades t́ıpicas de VS, como a depência do pico da susceptibilidade
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com a frequência e fenômenos de aging, a dinâmica de baixas temperaturas obser-

vada foi do tipo lei Arrhenius, indicando ausência de comportamento cŕıtico a T 6= 0.

Esta afirmação de que o sistema relaxa de acordo com a lei de Arrhenius, não se

ajusta para valores razoáveis dos parâmetros envolvidos e vai de encontro com os

resultados de Rezende e colaboradores [68], em que um bom ajuste de dados foi

obtido com a hipótese de dinâmica cŕıtica usual ultilizando a seguinte relação de

escala:

∆χ′ ∼ (T/Tf − 1)βF (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 zν = 7.5, β = 1.0 e Tf = 9.5K. Tais resultados

coincide com os obtidos por Rezende e colaboradores [68], que obtiveram (zν =

7.5, β = 1.0 e Tf = 9.95K). Onde também foi observado que outros conjuntos de

parâmetros também produzem bons ajustes de dados para este composto, fornecendo

valores de Tf no intervalo 9.0K < Tf < 10.0K, com 7.5 < zν < 9.0, valores

tipicamente encontrados em vidros de spin genúınos [13]. Valores maiores de zν

levam a menores valores de Tf . Assim, mesmo o valor caracteŕıstico da fase RFIM,

zν = 14 [91], gerou um bom ajuste, mas para um valor de Tf excessivamente baixo.
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2.3 Dinâmica de Sistemas Desordenados ou Dilúıdos 28

Figura 2.5: (fig.da esquerda ) χ vs T , medidas Jonason e colaboradores [117]. Os
pontos quadrados pretos indicam a posição máxima da χ, na análise de Barbosa e
colaboradores [78, 20], os ćırculos pretos são os máximos encontrados por Jonason e
colaboradores [117]; (fig. da direita) χ vs T , dados de Rezende e colaboradores [68]

Figura 2.6: (fig. da esquerda)Tempo de relaxação, t, em função da temperatura T ,
associado ao máximo da susceptibilidade, com o melhor ajuste de pontos, segundo
Jonason e colabodores [117];(fig. da direita) Gráfico semi-log do tempo máximo de
relaxação t em função da temperatura T [78]. Observa-se que o melhor ajuste não
é uma linha reta.
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2.4 Comportamentos REIM e RFIM no FexZn1−xF2:

(0.4 < x < 1.0)

A riqueza de comportamentos observados no composto FexZn1−xF2 está asso-

ciada à variação dos parâmetros macroscópicos: concentração x, temperatura T e

campo magnético H , aliados à natureza e ao alcance das interações microscópicas

do composto. Isso faz com esse sistema seja um excelente laboratório para análise

de diversos comportamentos e fases magnéticas, como veremos a seguir.

A introdução da desordem, como dito no Cap.1, provoca uma mudança do com-

portamento cŕıtico deste sistema. A campo magnético nulo, H = 0, e fraca diluição,

0.4 < x < 1.0, o sistema FexZn1−xF2, apresenta comportamento cŕıtico REIM,

a temperatura de Néel TN (x) decresce como a concentração de ı́ons magnéticos,

anula-se próximo ao limiar de percolação geométrico, x = xp ≈ 0.24 [99].

A aplicação de um campo magnético (H 6= 0), para essa faixa de diluição, leva

o sistema a sofrer uma mudança do comportamento cŕıtico REIM para o RFIM, que

é governado pela competição entre a tendência ao ordenamento AF de longo alcance

devido às interações Jij e a tendência da subrede mais populada de se alinhar com

o campo H . Esta mudança no comportamento cŕıtico sugere que se houver uma

transição de fase esta ocorrerá em uma nova temperatura dada por:

Tc(H) = TN − bH2 − cTNH
2/φ, (2.9)

onde TN é temperatura de Néel, c é uma constante, b é o coeficiente do termo de

correção de campo médio e φ é o expoente do cruzamento (crossover) REIM-RFIM.
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Os diferentes experimentos realizados com o composto FexZn1−xF2 mostraram

que o comportamento cŕıtico é estático para x ≥ 0.46 [104, 92], após um ciclo ZFC,

quando o sistema apresenta ordem AF de longo alcance estável para campos baixos e

T < Tc(H), bem como reversibilidade (ausência de histerese). Este comportamento

é diferente daquele que o sistema apresenta após um ciclo FC, pois agora o sistema

apresenta domı́nios metaestáveis, com presença de histerese em baixas temperaturas

[104, 35].

Figura 2.7: Curvas de Histerese, M ×H , para o composto Fe0.48Zn0.56F2: (Fig. da
esquerda) ciclo FC com presença de laço assimétrico; (Fig. da direita) Ciclo FC,
apresentando reversibilidade e ausência de laço na histerese.

Para campos magnéticos intensos, resultados de simulação MC à 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 domı́nios a baixas temperaturas. Ao diminuir-se a tem-

peratura, o equiĺıbrio é perdido a uma temperatura de equiĺıbrio Teq(H), em geral

ligeiramente superior à temperatura cŕıtica Tc(H) obtida no ciclo ZFC. Identifica-se
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Teq(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 Teq(H), satisfaz uma

lei de cruzamento idêntica a de TN(H), inclusive com o mesmo expoente φ [37].

Medidas experimentais nesse regime de diluição, mostraram o caráter universal do

expoente φ: para x = 0.73 encontrou-se φ = 1.42 [29] e para x = 0.48 φ = 1.40

[35, 66, 38], veja por exemplo Fig.(2.8). Um resultado que está de acordo com as

previsões teóricas.

Figura 2.8: Diagrama H × T mostrando a curva de irreversibilidade para o
Fe0.48Zn0.52F2, com expoente φ = 1.4.
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2.5 A Fase Vidro de Spin do FexZn1−xF2

2.5.1 Irreversibilidade do FexZn1−xF2: x = 0.31 e x = 0.25

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

combinação de campo magnético e diluição x poderá induzir um comportamento

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

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

posteriores confirmaram este comportamento (Fig.(2.9)).

Figura 2.9: Diagrama H vs T para o Fe0.31Zn0.69F2, mostrando a mudança de
comportamento de fraca irreversibilidade (linha 1) para forte irreversibilidade (linha
2) na magnetização [35, 66].

Para diluição próxima da percolação, Montenegro e colaboradores [66, 62, 68]

conseguiram reunir evidências de que em baixas concentrações, especificamente a

x = 0.25, o sistema FexZn1−xF2 exibe todas as caracteŕısticas de um VS’s genúıno,
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como mostrado na Fig.(2.10), apesar da pequena interação J3. O diagrama de fase

(H, T ) pode ser visto na Fig.(2.10). Nessa mesma concentração, medidas da magne-

tização [66, 35] mostram comportamento irreverśıvel após um ciclo ZFC e reverśıvel

após um ciclo FC, que é uma caracteŕıstica de um VS’s. Outro dado que reforça

o caráter VS’s, nessa diluição, é a ausência de singularidade no calor espećıfico a

campo nulo e um máximo deslocado em relação à temperatura de congelamento Tf .

Várias hipóteses foram inicialmente apresentadas para explicar a origem da

fase V S no Fe0.25Zn0.75F2. Uma delas [35, 66, 62], sugere que na vizinhança da

percolação (x = 0.25) a forte desordem por diluição tornaria a influência da pe-

quena interação frustada relativamente importante, induzindo a fase V S ′s mesmo a

campo nulo. Uma outra hipótese [93, 35] tenta justificar o aparecimento do compor-

tamento v́ıtreo na preseça de campo magnético. Para isso admite que o mecanismo

responsável por este comportamento v́ıtreo é a competição entre os aglomerados

interagentes, com ordem interna AF de orientação aleatória, e o campo aleatório

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 percolação, x = 0.25,

o curto alcance (fase REIM), as correlações espacial e temporal entre os aglomera-

dos aletoriamente congelados, seriam reponsáveis pela indução da fase V S. Estudos

númericos de simulação śıtio-a-śıtio [38, 42] no FexZn1−xF2 com H = 0, mostraram

que a pequena interação frustada tem papel relevante no regime de diluição mode-

rada (x = 0.48), causando a formação de domı́nios de spins invertidos com relação

à ordem AF de longo alcance, e também tendo um papel importante no surgimento

da fase V S ′s na vizinhança da concentração de percolação, mas especificamente em

x = 0.25, veja a Fig.(2.10).
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Figura 2.10: (a) Dependência da magnetização com a temperatura do
Fe0.25Zn0.75F2, para os procedimentos ZFC e FC, em vários campos aplicados. (b)
Linha de irreversibilidade H vs T , a linha tracejada indicam a estimativa experi-
mental [12], com expoente φ = 3.4; A linha traço-pontilhada indicam o valor AT[13]
(φ = 3.0); as linhas cheias indicam o melhor ajuste das curvas LMF, φ = 3.8±0.6. O
dados (a) e (b) foram obtidos através de simulação campo médio śıtio-a-śıtio (LMF)
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Figura 2.11: Dependência da magnetização com a temperatura do Fe0.25Zn0.75F2,
para os procedimentos ZFC e FC, em vários campos aplicados.

Em um estudo recente, Barbosa e colaboradores [20, 78], usando MC, con-

seguiram reunir evidências de que mesmo para J3 = 0, o composto Fe0.25Zn0.75F2,

possui um comportamento V S ′s a campo nulo, diferente do verificado nas sim-

ulações de campo médio śıtio-a-śıtio [38, 42]. Para o calor espećıfico magnético,

Cm, a relevância de J3, é somente para baixisśımas temperaturas, veja Fig.(2.13).

Como nos sistemas V S ′s, os resultados do Cm, não mostram nenhum pico próximo

a temperatura cŕıtica. Outro dado também das simulações MC [20, 78], diz re-

speito a interação 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 flutuações

térmicas são minimizados, a competição dá-se entre a energia Zeemman do campo

e a de troca, como observado experimentalmente por King e colaboradores [96].
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2.5.2 Histerese do Fe0.25Zn0.75F2

Uma assinatura t́ıpica de um sistema V S ′s, como dito na seção anterior e ob-

servada [114] experimentalmente, bem como teoricamente, é a presença de com-

portamentos irreverśıveis em experimentos FC e ZFC, abaixo e na vizinhança da

temperatura de congelamento Tf . Um dos procedimentos experimentais e modelado

através de simulação computacional para verificar tais comportamentos, consiste

em esfriar a amostra trazendo a mesma da fase de altas para baixas temperaturas

e observar a dependência da magnetização num ciclo de campo magnético a T fixa.

As Fig. (2.14) mostram o comportamento da magnetização total MT em função do

campo H. Como observado experimentalmente [48, 67] e também através do método

Monte Carlo [12], o composto Fe0.25Zn0.75F2, apresenta histerese com laços a baixas

temperaturas (T < Tf) com uma forma simétrica, uma caracteŕıstica presente na

maioria dos sistemas V S ′s [114].

Figura 2.14: M vs H para o Fe0.25Zn0.75F2 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 Magnetização Remanente no Fe0.25Zn0.75F2

Em face das dificuldades associadas aos tempos de relaxação muitos longos, difi-

cultando uma melhor caracterização das transições de fase e a obtenção de expoentes

cŕıticos em sistemas V S ′s, ao longo dos últimos anos tem havido um crescente inte-

resse em abordar o problema a partir de uma situação de não equiĺıbrio [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 região próxima à Tc e para baixas temperaturas, que o interesse

no processo ou fenômeno de envelhecimento (aging) vem crescendo. Os regimes de

tempo, em que se observa a dependência das grandezas medidas com o tempo de

espera, são regimes de não equiĺıbrio.

Experimentalmente, a forma mais simples de estudar fenômenos de não-equiĺıbrio

em sistemas V S ′s, consiste em submeter a amostra a um rápido resfriamento da fase

PM até um temperatura T < Tf na presença de um campo magnético externo H

e desligar o campo após um tempo de espera tw (tempo de envelhecimento ou “ag-

ing”). A partir deste instante, desliga-se o campo e mede-se a magnetização em

função do tempo, observa-se em seguida a dependência dos valores da magnetização

em função do tempo.

Em uma simulação computacional, para investigar a dinâmica de não equiĺıbrio

de sistemas de spins, usa-se geralmente a função de autocorrelação temporal de spin:

C(tw, tw+t) =
1

N

N
∑

i=1

[〈Si(tw + t)Si(tw)〉] . (2.10)

Para tw → 0, e spins alinhados, a função de autocorrelação temporal corresponde
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à magnetização remanente Mrem(t). O comportamento assintótico das grandezas

C(tw, tw+t) e Mrem(t) tem merecido atenção, um vez que estas grandezas fornecem

informações sobre a evolução dinâmica dos domı́nos de spins.

Um interessante fenômeno em V S ′s, é a observação do comportamento de inre-

versibilidade em regiões abaixo da Tf [36]. A magnetização remanente depende dos

detalhes do caminho, ou seja, da “história magnética” da amostra. A remanência

é observada tanto no procedimento ZFC, chamada de magnetização isoremanente

(IRM), quanto no procedimento FC, conhecida como magnetização termoremanente

(TRM). Para um revisão mas detalhada, veja [36, 54, 98].

Granberg e colaboradores [114], realizaram um estudo sobre o decaimento tem-

poral da magnetização remanente em um vidros de spin metálico, no composto

(Fe0.15Ni0.85)75P16B6Al3, Fig.(2.15a). Por outro lado, Montenegro e coloboradores

[62]) observaram para o composto Fe0.25Zn0.75F2 em T = 4.5K, uma dependência

do tipo logaŕıtmica, Mrem ∼ S(T,H)ln(t), onde t é o tempo e S é uma constante

que depende deH e T , veja Fig.(2.15b). Neste mesmo trabalho, Montenegro e colab-

oradores apresentam um estudo da dependência da magnetização remanente, para

os dois procedimentos ZFC (IRM) e FC (TRM), veja Fig.(2.16), para as diluições

de x = 0.25 (VS) e x = 0.48 (REIM).

Simulações MC têm sido muito importantes na investigação de fenômenos de

não-equiĺıbrio em sistemas V S ′s, reproduzindo muitas caracteŕısticas deste e tes-

tando os modelos fenomenológicos e microscópicos propostos. Dependendo da tem-

peratura T e do tempo de espera Tw, hoje sabe-se que tanto para simulações como em

medidas experimentais que podemos ter decaimento algébrico, logaŕıtmico, exponen-

cial esticada (stretched), ou um combinação desses para a magnetização remanente.
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Figura 2.15: (Fig. da Esquerda) Magnetização Remanente do com-
posto (Fe0.15Ni0.85)75P16B6Al3, para várias temperaturas, aqui MS =
M0t

−m exp[−(t/τp)
1−n Granberg e colaboradores [114]; (Fig. da Direita) De-

pendência Temporal da Magnetização Remanente (MRem), após um ciclo ZFC,
Mrem ∼ S(T,H)ln(t), conforme Montenegro e colaboradores [41, 66].

Figura 2.16: Magnetização Isoremanente e termorremanente (IRM e TRM) para
o FexZn1−xF2. (a) x = 0.25, comportamento V S; (b) x = 0.48, comportamento
REIM.
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Caṕıtulo 3

Método Monte Carlo Aplicado ao

Antiferromagneto Dilúıdo

FexZn1−xF2

O Método Monte Carlo (MC), devido a Metropolis e colaboradores (1953) [56],

é uma das principais técnicas usada na investigação de fenômenos em f́ısica do

estado sólido, e em especial na mecânica estat́ıstica de transições de fases. Um

fato motivador para o uso do método MC, é o caráter interdisciplinar da técnica

[57], o que dá ao método um suporte complementar para estudos téoricos e também

experimentais.

A técnica de MC encontra-se bastante divulgada na literatura. Uma revisão so-

bre o método, discutem-se onde os avanços e aplicabilidade a problemas da matéria

condensada, pode ser vista no livro editado por Binder [57, 59]. Uma revisão mais

atual, onde se discute o método e a implementação de tradicionais e novos algorit-
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mos, em mecânica estat́ıstica clássica, foi feita por Newman e Barkema [60].

Neste caṕıtulo, 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 cálculo 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 FexZn1−xF2.

3.1 O Método Monte Carlo

Na mecânica estat́ıstica, o valor médio de um observável f́ısico A, associado a

um sistema com N graus de liberdade, é calculado de acordo com a distribuição de

Boltzmann:

〈A〉 =
∑

l

P eq
l Al, (3.1)

onde Al é o valor de A no estado l e P eq
l representa a probabilidade do sistema em

equiĺıbrio ocupar um estado l, que no ensemble canônico, é dado por:

P eq
l =

e−βEl

∑

m

eβEm

, (3.2)

onde El é a energia do estado l, β = 1/kBT é o inverso da temperatura e kB é

a constante de Bolztmann. Quanto maior o valor de N maior será o número de

estados, tornando a soma na Eq.(3.2) impraticável, uma vez que sistemas f́ısicos

reais são analisados no limite N → ∞ (limite termodinâmico). O método MC

apresenta-se como uma opção para se estudar sistemas grandes, porém finitos, por
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meio de simulação numérica, onde ao invés de realizar a soma na Eq.(3.2) sobre

todos estados, toma-se uma fração, devidamente selecionada, das configurações mais

representativas do sistema, realizando desse modo, uma estimativa da média, que

por não ser exata, deverá conter erros estat́ısticos.

Estados que satisfazem à distribuicão de Boltzmann são gerados através de um

processo estocástico iterativo, após um transiente inicial ou tempo de termalização,

τeq. Portanto, o valor médio estimado da grandeza A segundo este procedimento,

será dado por:

〈A〉 =
1

t0

t0
∑

t=1

A(t), (3.3)

onde A(t) é o valor de A na configuração dos sistema no “instante” t e t0 repre-

senta o número de medidas realizadas. As configurações geradas pelo algoritmo

encontram-se descorrelacionadas se distantes por um tempo igual ou superior a um

tempo caracteŕıstico τ , chamado tempo de descorrelação. Dessa forma, para fazer-

mos medidas de configurações estatisticamente independentes, devemos considerar

intervalo maior ou da ordem de τ 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 simulação MC começa com o sistema num estado inicial l0, a partir do qual

um conjunto subsequente de estados são gerados. Para um sistema de N spins Ising

interagentes em um estado l com energia El, uma posśıvel maneira de se gerar um

novo estado m, com energia Em, é escolher aleatoriamente um spin Si e invertê-lo

ou não, de acordo com uma certa probabilidade de transição wl,m, em geral função

do fator de Boltzmann e−β∆E, onde ∆E é a diferença da energia entre os estados

m e l. Se no instante t = 0, o sistema está no estado l0, num instante de tempo
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posterior, teremos uma probabilidade Pl(t) de encontrá-lo num estado diferente l,

o qual tenderá à probabilidade de equiĺıbrio para tempos longos. A evolução das

probabilidades em direção às probabilidades de equiĺıbrio satifaz à chamada equação

“mestra”:

Pl(t+ 1) − Pl(t) =
∑

m

[Pm(t)wm→l − Pl(t)wl→m], (3.4)

onde wm→l ou wl→m é a taxa de transição entre os estados l e m ou m e l. Impondo

a condição de balanço detalhado, ou seja, de que no equiĺıbrio a distribuição de

probabilidades seja estacionária (Pl = P eq
j ), temos:

P eq
l wm→l = P eq

m wl→m, (3.5)

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

wm→l

wl→m
= e−β(Em−El), (3.6)

determinado assim a razão entre as taxas de transições.

Uma posśıvel forma geral para taxa de transição é dado por:

wm→l = F (e−β∆E), (3.7)

onde F é qualquer função que satisfaça à condição 0 ≤ F (x) ≤ 1 e

F (x)

F (1/x)
= x, (3.8)

para todo x. Existem várias escolhas posśıveis para F , constituindo-se assim as

regras de atualização de spins. As duas regras dinâmicas de atualização de spins
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mais freqüentemente usadas são:

1- Algoritmo de Metropolis: Neste algoritmo, sempre aceita-se que o sistema

mude de estado se a energia do estado l for maior que a do estado tentativa m;

caso contrário, se ∆E < 0 a mudança de estado se processará de acordo com a

probabilidade e−β∆E , ou seja:

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

No caso do modelo de Ising com interações de curto alcance, escolhe-se um spin

aleatoriamente e calculam-se as energias locais do estado atual e tentativo; em

seguida, determina-se a diferença de energia ∆Ei, invertendo-se o spin se esta for

negativa ou, caso contrário, segundo uma probabilidade e−β∆Ei.

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

F (x) =
x

1 + x
, (3.10)

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

Esta regra recebe o nome de dinâmica 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 não necessita do cálculo

da energia local do spin, mas somente do campo a que este está sujeito, devido aos

spins vizinhos, ou seja:

w =
e2βhi

1 + e2βhi

, (3.11)

onde hi = J
∑

(mn)

Sj é o campo que o spin i sofre devido aos seus vizinhos Sj . Do ponto
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de vista computacional a vantagem desse algoritmo em relação ao de Metropolis e

de Glauber é a economia de tempo de máquina (CPU), conseguida ao não ter que

se fazer o cálculo da energia local para sistemas com interações de curto alcance.

Historicamente, a introdução do Método MC ao estudo de problemas em f́ısica

estat́ıstica se deve a Metropolis e colaboradores [56], que estudaram o problema de

discos duros observando uma transição de fase gás-ĺıquido. Desde então, o método

passou a ser bastante divulgado tornando-se uma excelente ferramenta nos estudo

das transições de fases e fenômenos cŕıticos. Os problemas e limitações inerentes

a ele logo se reveleram, tais como: o tamanho dos sistemas e o problema da des-

correlação temporal máxima, próxima ao ponto cŕıtico, devido aos longos tempos

de relaxação, (critical slowing down), que decorre da natureza local dos algoritmos

de Metropolis e de banho térmico. Ao longo das últimas décadas estes problemas

receberam considerável atenção e muito progresso foi obtido. Para contornar o

pro-blema da lenta descorrelação temporal, novos algoritmos de natureza não-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

implementação, estão os computadores vetorias e paralelos [65], que possibilitam a

investigação de sistemas cada vez maiores com melhor precisão nos resultados, num

menor intervalo de tempo.

3.2 Implementação do Método Monte Carlo ao

Sistema FexZn1−xF2

O nosso experimento computacional começa com a geração da rede tetragonal
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centrada (BCC) em que os śıtios ocupados (Ei = 1) representam ı́ons magnéticos

(Fe+2) e as vacâncias (Ei = 0) representam ı́ons não magnéticos (Zn+2), como

mostra a Fig.(2.1). A ocupação dos śıtios é feita de forma aleatória e congelada

(quenched), satisfazendo o v́ınculo de que a concentração de śıtios magnéticos seja

x. Na preparação das amostras, optamos por uma descrição à base do ensemble

canônico, eliminando assim flutuações no número de śıtios ocupados e populando as

sub-redes com a mesma concentração de śıtios magnéticos. Em cada śıtio ocupado,

colocamos uma variável de spin Ising, Si = ±1. A temperatura T e o campo

magnético H , adimensionais são normalizados como:

T ≡ kBT

J2
, (3.12)

H ≡ gµBH

J2
. (3.13)

A regra de atualização dos spins usada, neste trabalho, é baseada na dinâmica

de banho térmico, descrita na seção anterior, com o campo de spins, normalizado

pela interação J2 entre sub-redes, dado por:

hi =
∑

l1

j1El1Sl1 +
∑

l2

El2Sl2 +
∑

l3

j3El3Sl3 +H, (3.14)

onde j1 = J1/J2 = −0.013 e j3 = J3/J2 = +0.053 são, respectivamente, as interações

intra-subredes axial e planar [22], como ilustrado na Fig(2.1). Os śıtios da rede são

visitados seqüencialmente e são invertidos de acordo com o algoritmo de banho

térmico Eq.(3.10). O tamanho da rede simulada corresponde a N = 2.L3 śıtios, com

L = 32, sob condições de contornos peŕıodicas.

Dissertação de Mestrado - Departamento de F́ısica - UFPE



3.2 Implementação do Método Monte Carlo ao Sistema FexZn1−xF2 48

Procurando seguir ao máximo os procedimentos experimentais, modelamos a

amostra, inicialmente com uma configuração aleatória de spins, que corresponde

à fase PM de altas temperaturas (T � TN). Em seguida, aplicamos um campo

magnético segundo dois procedimentos, que são também realizados experimental-

mente: i) ZFC (zero field cooling), em que a amosta é resfriada a H = 0 até um

temperatura bastante baixa (T � TN ) e em seguida aquecida até a fase PM; ii)

FC (field cooling), em que ambos os procedimentos de resfriamento e aquecimento

são realizados na presença de H. Utilizamos 5.104 MCS/spin para termalização e

para a realização das medidas. Testes preliminares realizados, mostraram que essa

termalização é suficiente para uma boa obtenção dos dados.

Após o sistema atingir o regime de equiĺıbrio, e para cada configuração de desor-

dem, o processo de análise do comportamento estático tem ińıcio com as medidas das

magnetizações de sub-rede Ms e magnetizações totais MsT , e um tempo t, definidas,

respectivamente, como:

Ms =
2

N

N
∑

i∈a

Si, (3.15)

MT =
1

N

N
∑

i

Si. (3.16)

Em seguida calculamos as médias térmicas (< ... >) e configuracional ([...]), ou

seja, [< Ms >] e [< MT >]. Em nosso estudo MC utilizamos 32 configurações de

desordem no cálculo das grandezas acima.

Outra grandeza investigada utilizando os mesmos protocolos ZFC e FC, foi

a magnetização remanente e sua dependência temporal. Além do estudo da his-

terese, onde iniciamos o sistema numa configuração PM, a partir da qual resfriamos
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lentamente a campo nulo até a temperatura T utilizando 5.104 MCS/spin. Posteri-

ormente, fixamos T e variamos o campo magnético H (−2 ≤ H ≤ 2) a uma taxa de

5.103MCS/spin, realizando as medidas de MT .

No próximo Caṕıtulo apresentaremos os nossos resultados MC, para a descrição

do sistema Fe0.25Zn0.75F2. Veremos que para baixas temperaturas (T < Tf ) o

sistema possui uma forte dependência com a história, isto é, os valores obtidos

através das medidas da magnetização total, MT , no ciclo ZFC, são diferentes dos

valores quando essa medição é feita no ciclo FC, como será mostrado por meio dos

gráficos FC e ZFC e da linha de irreversibilidade H×T . Em particular, analisaremos

a dependência temporal das magnetizações remanentes associadas aos dois ciclos

FC e ZFC, após o desligamento do campo magnético. Essa forte dependência com

a história evidenciou-se também nos resultados que obtivemos para as curvas de

histerese. Nossos resultados são comparados com aqueles obtidos experimentalmente

e por outros métodos teóricos, como discutido no Cap. 2.
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Caṕıtulo 4

Descrição MC da Irreversibilidade

e Histerese de um Vidro de Spin

Ising Próximo ao Limiar da

Percolação: Fe0.25Zn0.75F2

Neste Caṕıtulo apresentaremos os resultados da modelagem do antiferromagneto

dilúıdo Fe0.25Zn0.75F2, próximo ao limiar da percolação, xp = 0.24, através de

uma simulação computacional, utilizando o método Monte Carlo (MC). No Cap.1

discutimos sobre as propriedades e caracteŕısticas de V S ′s, enquanto no Cap.2 des-

crevemos algumas das caracteŕısticas da fase V S ′s observada no referido composto.

Dentre as propriedades apresentadas, três delas são de nosso interesse comprovar e

melhor caracterizar no contexto de nossa modelagem: a irreversibilidade do sistema

para T < Tf , no regime onde MFC 6= MZFC; a presença de ciclos de histerese para
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T < Tf ; e a remânencia na magnetização após os ciclos FC (TRM) e ZFC (IRM).

4.1 Ciclos FC-ZFC, Irreversibilidade e Linha de

Almeida-Touless

Inicialmente, apresentaremos os efeitos dependentes da história na magnetização,

mostrados nas Fig.(4.1). Na Fig.(4.1(a)) temos as medidas MC que foram feitas com

a presença da frustação J3 6= 0, e na Fig.4.1(b) temos J3 = 0. Em cada caso, a mag-

netização foi medida em passos sucessivos da temperatura, com um deta-lhamento

maior de T para T < Ti(H). A amostra foi resfriada, partindo da região PM com

Ti = 2.4, até a temperatura de T = 0.12, e posteriormente aquecida até atingir

novamente T = 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 influência de J3 não causa grande mudança qualitativa sofre os efeitos depen-

dentes da história na magnetização: a diferença nos valores médios da magnetização

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 irreverśıvel para o ciclos FC-ZFC torna-se mais evidente para baixas tem-

peraturas, como normalmente observado em VS. Nossos resultados apresentam uma

boa concordância com resultados experimentais, ver Fig.(2.11) e (2.12) e também

com resultados de simulação śıtio-a-śıtio, ver Fig.(2.10).
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Figura 4.1: Resultados de simulação MC para o composto Fe0.25Zn0.75F2, mostrando
a dependência com a temperatura das magnetizações para os ciclos FC-ZFC, para
vários campos aplicados: (a) J3/J2 = 0.053; (b) J3/J2 = 0; (c) e (d) Exibem os
ciclos FC-ZFC para H = 0.3 e H = 0.05, para os casos com e sem a frustação, J3.
Nota-se que a influência de J3 é maior em baixas temperaturas e baixos campos
magnéticos.
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A temperatura de irreversibilidade Ti(H), é definida como aquela acima da

qual MFC = MZFC . Numericamente, definimos Ti(H) como sendo a média arit-

mética entre duas temperaturas referentes aos extremos máximo Ti(H)Max e mı́nimo

Ti(H)Min da região de encontro das curvas FC e ZFC, como mostrado no detalhe

na Fig.(4.2(a)), onde Ti(H)Min é aquela cuja a diferença entre o MFC −MZFC é

menor, simultaneamente, do que os erros em MFC e MZFC, e o Ti(H)Max é aquela

cuja diferença MFC−MZFC é maior do que o módulo da diferença entre os erros em

MFC e MZFC . Desta forma, obtidos os pontos Ti(H), determinou-se a linha de irre-

versibilidade, mostrada na Fig.(4.2), que separa a fase reverśıvel da não reverśıvel.

Esta linha pode ser convenientemente ajustada usando-se a expressão:

t(H) = −AH2/φ (4.1)

onde

t(H) =

[

Ti(H) − Ti(0)

Ti(0)

]

(4.2)

é a temperatura reduzida do sistema e φ é o expoente de cruzamento. Nossas

simulações MC para J3 = 0 resultaram em Ti(0) = 0.94 ± 0.4 e φ = 3.4 ± 0.6. O

valor de φ está de acordo com os resultados experimentais [67, 66], apresentados na

(Fig.2.11e 2.11) com φ = 3.4 ± 0.2 e de simulação campo médio śıtio-a-śıtio com

φ = 3.6 ± 0.9,[44], Fig.(2.10) . Para campos baixos, o valor φ está de acordo com

os resultados de campo médio, onde t(H) ∼ H2/3 é 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 simulação MC para o composto Fe0.25Zn0.75F2: (a) Ciclo
FC-ZFC para H=0.4, o detalhe mostra a região de encontro da curva FC com a curva
ZFC. (b) Linha AT de irreversibilidade induzida pelo campo. A linha tracejada
indicam nossa estimativa da simulacão MC com expoente φ = 3.4 ± 0.6 e Ti(0) =
0.94 ± 0.4. A Linha cheia representa a linha Almeida-Thouless [83], φ = 3.0. Nessa
figura utilizamos as medidas MC com J3 = 0, os quais foram realizadas com melhor
resolução na proximidade de Ti(H).
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4.2 Histerese e Irreversibilidade

As propriedades dependentes da história da medição (ou no nosso caso, do pro-

cedimento númerico utilizado) estão evidentes nas curvas de histerese, mostradas na

Fig.(4.3). Para resultados preliminares veja Fig. (2.14). Nossas medidas MC foram

efetuadas fixando T , após o procedimento ZFC, e variandoH . Observa-se a presença

de laços simétricos para T < Ti(H), onde o laço torna-se mais aberto a medida que T

torna-se mais baixa, um comportamento t́ıpico de um VS. Para T > Ti(H), nota-se

que a dependência linear da magnetização com o campo magnético só ocorre para

altas temperaturas (T > 1.57) e campos relativamentes baixos, H < 1.5. Nossos

resultados da Fig.(4.3) apresentam boa corcordância com os obtidos experimental-

mente por Montenegro e colaboradores [67, 41], para a amosta de Fe0.25Zn0.75F2,

ver Fig(4.3).

O comportamento irreverśıvel FC-ZFC da magnetização devido ao campo H

aplicado e a presença de histerese, ambos para T < Ti(H), são assinaturas de um

V S ′s. Nossos resultados MC, até agora apresentados, sobre a descrição do composto

Fe0.25Zn0.75F2, além da concordância com os resultados experimentais existentes,

podem servir de ferramenta de estudo na caracterização mais detalhada da fase

v́ıtrea deste composto.
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Figura 4.3: Histerese do sistema Fe0.25Zn0.75F2 para várias temperaturas obtida
por simulação MC. Observe a presença de laço simétrico para T < Ti(H). Para
T > Ti(H) a medida que T aumenta percebe-se a dependência linear para altas
temperaturas e baixos campos.
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Figura 4.4: Histerese do Fe0.25Zn0.75F2, 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 análise dos valores das magnetizações

totais MT , em função do campo H e para T � Ti(H), nossas simulações MC

mostraram que no ciclo FC, veja Fig.(4.1), para campos baixos, a magnetização

MT 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, MT 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 T = 0.01

e variamos H , conforme mostra Fig.(4.5(b)). Nota-se que nesta temperatura tem-

se a formação de degraus com magnetizações bem definidas. as quais podem ser

associadas às 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 MT = 0.06683 e o segundo

ocorrre com 10/8 ≤ H ≤ 14/8 e MT = 0.19545, saturando (MT = 0.25) para

H = 2, valor associado ao estado microscópico em que todos os spins apontam

pararalelamente a H . Esse valores de H satisfazem a relação:

H =
n

z
Hm, (4.3)

onde Hm = J2/gµB é o campo molecular associado a interseção AF dominante

e z = 8 é o número de coordenação. Campos satisfazendo esta expressão foram

denominados [94, 96] campos de “exchange flip” nos estudos pioneiros de King e

colaboradores sobre os “degraus” de magnetização do FexZn1−xF2 em baixas tem-

peraturas e concentrações x = 0.73 e x = 0.5 (ordenamento AF com comportamento

RFIM).
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Figura 4.5: (a) Resultados de simulação MC para a magnetização em função da
temperatura num ciclo ZFC. O detalhe mostra que mesmo variando H a magne-
tização para T muito baixa é praticamente constante. (b) Ciclo de histerese do
composto Fe0.25Zn0.75F2 em T � Tf . Pode-se observar a formação de degraus com
magnetizações bem definidas. O detalhe mostra que a variação de H nos degraus
não altera o valor da magnetização.
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4.3 Simulação MC para Magnetização Remanente:

Ciclos FC-ZFC e Relaxação

A magnetização remamente em V S ′s também tem relação com o caráter irre-

verśıvel que os V S ′s possui abaixo de Ti(H). Como dito no Cap.2, o comportamente

remanente na magnetização é observado tanto para o ciclo FC, conhecida como

termoremanência (TRM) enquanto para o ciclo ZFC, conhecida por isoremanência

(IRM). Muito já se estudou sobre os efeitos da remanência da magnetização, em par-

ticular citamos o estudo realizado por Barbosa e colaboradores [20] sobre a dinâmica

da fase v́ıtrea do composto Fe0.25Zn0.75F2,veja Fig.(4.3). O procedimento númerico

adotado por estes autores para medir MRem consistiu de inicializar o sistema numa

configuração com os spins para cima, correspondendo à fase FM saturada por um

campo magnético suficientemente forte, a uma temperatura fixa. Acompanhou-se a

partir dáı a evolução temporal da MRem com campo nulo Fig.(4.3). Os resultados

mostram um t́ıpico comportamento V S ′s, onde: para T � Tf temos uma dinâmica

de congelamento tipo lei de potência; para T próximo de Tf o comportamento de lei

de potência está associado um exponencial “esticada” (stretched) combinada com

lei de potência. Finalmente para T > Tf o comportamento de MRem é descrito

simplesmente por uma exponencial esticada.

A nossa investigação MC da MRem começa 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 sequência 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 magnetização totalMT , em função do tempo. Os resultados por nós encontrados

para toda faixa de campo H estudada foi a de um dependência tipo lei de potência

para tempos iniciais dada por:

Mrem ∼ t−α, (4.4)

e para tempos maiores (t > 102 − 103):

MRem ∼ −βln(x) (4.5)

possuindo uma região 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 MRem para os dois protocolos acimas mencionados, note que

para campos baixos (H < 1.50) os valores da MRem ao longo do tempo são distin-

tos para as duas regiões, enquanto que para campos altos (H ≥ 1.50), os gráficos

colapsam na região logaŕıtmicas.

A Fig.(4.3) mostram a variação dos expoentes α e β com o campo H , para os

dois procedimentos adotados. Note que o mı́nimo da Fig.(4.3(a)) corresponde ao

máximo da Fig.(4.3(b)). As curvas não apresentam um comportamento monotônico

caracteŕıstico. Um outro resultado obtido a partir dos valores das simulaçoes MC das

MRem foi a dependência com o campo H dos valores de MRem, 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 já previsto pela simulações

MC de histerese que o valor limite de saturação para ambas IRM e TRM é próximo

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

valores de TRM.
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Figura 4.6: Gráfico Log-Log da MRem de sub-rede em função do tempo, obtida por
simulação MC por Barbosa e colaboradores [78]. As linhas cont́ınua correspodem
aos ajustes dos pontos.
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Figura 4.7: Resultados de simulação MC para MRem para os procedimentos FC
(TRM) e ZFC (IRM), para tempos iniciais observa-se um comportamento de lei de
potência Mrem ∼ t−α e para tempos longos nota-se um comportamento logaritmico
para a MRem ∼ −βln(x)
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Figura 4.8: Resultados de simulação MC para MRem para o procedimento FC
(TRM). (a) Campos baixos. (b) Campos altos.

1 10 100 1000 10000 1e+05
Tempo (MCS/SPIN)

0
0.02
0.04
0.06
0.08

0.1
0.12
0.14
0.16
0.18
0.2

M
R

em
 (

IR
M

)

H=0.05
H=0.10
H=0.15
H=0.20
H=0.30
H=0.40
H=0.50
H=0.60
H=0.80
H=1.00
H=1.20

(a)

T=0.28

1 10 100 1000 10000 1e+05
Tempo (MCS/SPIN)

0.05

0.1

0.15

0.2

0.25

0.3

M
R

em
 (

IR
M

)

H=1.80
H=1.90
H=2.00
H=2.10
H=2.20
H=2.50
H=1.50

(b)

T=0.28

Figura 4.9: Resultados de simulação MC para MRem para o procedimento ZFC
(IRM). (a) Campos baixos. (b) Campos altos.
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Figura 4.10: Dependência dos expoentes α e β com o campo H
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Figura 4.11: Resultados de simulação MC, mostrando a dependência da MRem com
os campo H , para diferentes tempos de relaxação.
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Conclusões e Perspectivas

Na presente dissertação estudamos via simulação Monte Carlo o antiferromag-

neto dilúıdo Ising FexZn1−xF2, próximo ao limiar de percolação (xp = 0.24), e na

presença de campo magnético externo uniforme H . Na modelagem realizada em-

pregamos um hamiltoniano microscópico contendo todos os ingredientes necessários

à descrição das fases V S ′s (xp < x < 0.4), REIM e RFIM (0.4 < x < 1.0) ex-

perimentalmente observadas no sistema mencionado. Em particular, consideramos

os valores experimentalmente medidos das razões entre as constantes de troca e a

geometria tetragonal centrada do material.

Em nosso estudo demos ênfase à fase VS a x = 0.25 na presença de campo,

análise até o presente momento inédita via simulação MC no referido composto.

Veri-ficamos que para baixas temperaturas o sistema neste regime possui uma forte

dependência com a história da medição (ou, em nosso caso, do procedimento numérico

utilizado), caracterizada pela curvas de magnetização FC-ZFC para diferentes cam-

pos, ciclos de histerese e linha AT de irreversibilidade. Nesta última os valores
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MC obtidos para o expoente φ (φ = 3.4 ± 0.6) revelaram-se em concordância com

ambos os resultados experimentais (φ = 3.4±0.2), obtidos por Montenegro e colab-

oradores [67, 66], e aqueles obtidos através de simulação numérica śıtio-a-śıtio [44]

(φ = 3.6 ± 0.9).

A irreversibilidade evidenciou-se também nos resultados que obtivemos para as

curvas de histerese, onde observamos o surgimento de laços simétricos para T < Tf

via procedimento ZFC, como esperado em sistemas VS, saturação da magnetização

em H = 2.0 e o surgimento de degraus para T � Tf .

O estudo MC da relaxação das magnetizações remanentes associadas aos ciclos

FC (TRM) e ZFC (IRM) revelou um comportamento do tipo lei potência para

tempo iniciais e logaŕıtmico para tempos superiores (t > 102 − 103 MCS/spin). É

importante ressaltar ainda que a pequena interação J3 mostrou-se insuficiente para

induzir alterações substanciais nos valores dos observáveis medidos, exceto para

baixos campos no regime de baix́ıssimas temperaturas (T � Tf), como também

encontrado em simulações MC a campo nulo [20].

Como perspectiva futura de continuação do presente trabalho, pretendemos in-

vestigar via simulação MC o efeito do campo magnético e dos ciclos realizados sobre

a dinâmica e o fenenômeno de envelhecimento (aging) na fase V S ′s do referido com-

posto, a nucleação de domı́nios fractais que se formam no limiar da percolação, os

efeitos da magnetização remanente para várias temperaturas e campos, a análise

cŕıtica da transição de fase na presença de campo magnético e o comportamento

da fase v́ıtrea para baixas temperaturas e altos campos. Acreditamos que nossos

resultados, em conjunto com os dados de estudos experimentais já existentes, per-

mitirão um entendimento mais aprofundado da fase V S ′s no composto na presença

de campo magnético.
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[113] K. Gunnarson, P. Svedlindh, P. Nordblad, L. Lundgren, H. Aruga and A. Ito,

Phys. Rev. Lett. 61, 754 (1988).

[114] P. Granberg, P. Svedlindh, P. Nordblad, L. Lundgren and H. S. Chen, Phys.

Rev. B 35, 2075 (1987).

[115] P. Nordblad, P. Svendlindh, L. Lundgren and L. Sandlung, Phys. Rev. B 36,

645 (1986).

[116] P. Granberg, L. Sandlung, P. Nordblad, P. Svendlindh and L. Lundgren, Phys.

Rev. B 38, 7097 (1988).

[117] K. Jonason, C. Djurberg, P. Nordblad and D. P. Belanger, Phys. Rev. B 56,

5051 (1997).

[118] L. Ludgren, P. Nordblad and P. Sverdlindh, Phys. Rev B 34, 8164 (1987).

[119] P. Nordblad, L. Lundgrenn, K. Gunnarson, J. Phys. (Paris) 49, C8-1069

(1988).

[120] G. S. Grest , C. M. Soukoulis, and K. Levin, Phys. Rev. B 33, 7659 (1986).

Dissertação de Mestrado - Departamento de F́ısica - UFPE




