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L INTRODUCCION

La manera mas natural de clasificar a las
propiedades magnéticas de aquellos materiales que presentan
una temperatura de orden magnético de largo alcance es inves-
tigando su respuesta a la accidon de un campo magnético aplica
do. Esta respuesta esta caracterizada por la suceptibilidad,

X , en la relaciédn:
(1-1}

donde M es la magnetizacidon o momento magnético por unidad de
volumen y ﬁo es el campo aplicado. En general 71 es un tensor,
funcidn tanto de ﬁo como de la temperatura. Algunos materia -
les tienen una suceptibilidad escalar pequena (-~ 10'5), nega-
tiva e independiente de Ta temperatura (T) y reciben el nombre
de diamagnéticos. En otros la suceptibilidad es positiva y de
pendiente de la temperatura; a temperatura ambiente es del or
den de 10'2 y varia aproximadamente como 1/T, éstos reciben

el nombre de paramagnéticos. La suceptibilidad paramagnética
varia linealmente con el campo aplicado, (para campos peque -
nos), y por 1o tanto se anula cuando el campo es nulo. Sin em

bargo, existen algunos materiales que presentan una magnetiza-

cidn, o momento magnético macroscopico, en ausencia de campo



externo, al ser enfriados a una temperatura suficientemente
baja. Esta magnetizacidn, 1lamada magnetizacid6n espontanea,
es el resultado de una interaccidén entre los dtomos magnéticos
presentes en el material, los cuales tienden a alinear sus mo-

mentos magnéticos estableciéndose un orden de largo alcance.

Un cristal con magnetizacidon espontdnea es un
ejemplo de un.sistema cooperativo en el cual los atomos inter-
actdan tan fuertemente que no pueden, en ninguna aproximacidn
razonable, ser considerados independientes unos de los otros.
Tales materiales paramagnéticos se dividen, por conveniencia,
en cuatro clases: ferromagnéticos, antiferromagnéticos, ferri-
magnéticos y helimagnéticos; como es usual en las clasificacio

nes, las distinciones son ocasionalmente arbitrarias.

Los materiales ferromagnéticos son conocidos

desde épocas remotas y tienen gran importancia tecnoldgica des

de hace mdas de 100 anos. Por otro lado la existencia de las

otras tres clases ha sido reconocida sélo recientemente. ET
primero en proponer la existencia del antiferromagnetismo fue
Néel en la década de 1930; y una posterior gene?a]izacién de
sus ideas 1levd al descubrimiento del ferrimagnetismo y heli-

magnetismo.

En un material ferromagnético las interaccio-
nes entre atomos magnéticos favorecen el alineamiento paralelo
de Tos momentos magnéticos. En el cero absoluto el alineamien

to es completo y la magnetizacidn espontdanea tiene su maximo va



ior posible. Cuando la temperatura comienza a au -
mentar, crece la probabilidad de ocupaci6n de estados magnéti
cos de mayor energia y también aumentan las f]uétuaciones en
torno al alineamiento promedio. Por 1o cual,el ordenamiento
inicial comienza a desaparecer y la magnetizacidn espontdnea
decrece, gradualmente al principio y luego mas y mas rapidamen
te hasta hacerse cero a cierta temperatura caracteristica, co-
nocida como temperatura de transicion o temperatura de Curie
(Te). Para temperaturas superiores a la temperatura de tran-
sicién, regidon donde predominan 1los efectos de las fluctuacio
nes térmicas, la magnetizacidn espontanea es nula. En esta
region de temperaturas los materiales ferromagnéticos tienen
muchas de las caracteristicas de 1os materiales puramente para
magnéticos, aunque su suceptibilidad es 1ndependienté del cam-

4

po aplicado, para campos ordinarios (~ 10 Oe),y su dependen-

cia de la temperatura tiene aproximadamente la forma:

X=CltT-0); T »T (1-2)
donde C es una constante, conocida como constante de Curie y
8 una temperatura caracteristica de cada material, generalmen-

te 1lamada temperatura paramagnética de Curie.

Las principales caracteristicas experimentales
de Tos materiales ferromagnéticos, que cualquier teoria conside
rada como satisfactoria debe explicar, son: a) la existencia de

una magnetizacidon espontdnea, b) la existencia de una temperatu



ra de transicion (T¢) y c¢) la suceptibilidad a altas tempera-

turas (T 2 Tc).

La idea de que la magnetizacidn espontanea,
se debe a interacciones entre Tos atomos magnéticos fue i-
nicialmente propuesta por Pierre Weiss en 1907; sin embargo,
las interacciones magnéticas que é1 tenia en mente (interac-
cion entre dipolos magnéticos) resultaron ser muy pequefas (tipi-
-4 . o
camente del orden de 10 eV para dipolos separados por 2 A)
como para dar cuenta de las temperaturas de transicidon obser-
vadas. No fue sino, hasta la aparicidon de las teorias cuanti-
cas cuando Heisenberg y otros mostraron que las “interacciones
eran de origen mecanico cuanticas y ademds una consecuencia di
recta de las restricciones impuestas a las funciones de onda
por el principio de exclusidn de Pauli. Especificamente este
principio requiere que las funciones de onda para particulas
con spin semi-entero o entero sean antisimétricas o simétricas,
respectivamente, con respecto al intercambio de un par de par-
ticulas. Esto hace que los autovalores de la energia dependan
de las orientaciones relativas de los spines, efecto que puede
ser interpretado en términos de una "interaccidon" que tiende a

orientar Tos spines, y consecuentemente a 1los momento magné-

ticos de Tas particulas /1/.

Sin embargo, la teoria de bandas en sélidos,
que requiere que cada uno de los electrones se mueva en una "Or
bita" que se extiende a través del s6lido, no calza con el con-

cepto de momentos localizados y las teorias sobre ferromagnetis
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mo han debido dividirse en dos clases: localizados y no lo-
calizados; con intentos ocasionales de combinar ambos concep-
tos. En las sales idénicas el concepto de momentos localiza-
dos es ampliamente aceptado, mucho mas de 1o que 1o es en meta
les, y a pesar de que en las sales se tienen 1os mismos reque
rimientos de periodicidad éstos son ignorados y la discusidn
es dada, invariablemente, usando un modelo localizado. En el
grupo de transicidn 3-d las sales (aisladoras), aparentemente,
deben ser estudiadas usando un modelo localizado, 10 mismo su-
cede con algunas aleaciones (v.g. Cu-Mn). En metales puros y
muchas aleaciones 1o mejor es considerar teoria de bandas. En
tierras raras el modelo localizado puede ser usado tanto para
sales como para metales. Pero siempre debe recordarse que ni
el modelo localizado ni la teoria de bandas proporcionan un
cuadro completo; ambas estan basadas en aproximaciones y la
teoria que proporcione un estudio completo debe ser una mezcla

de ambas /2/.

Usando el modelo que considera los momentos
magnéticos localizados se construira un Hamiltoniano para un
sistema ferromagnético, luego se buscaran los autovectores de
ese Hamiltoniano, ello se hara usando aproximéciones de campo
molecular (campo molecular de Weiss y campo molecular de Oguchi)
y aproximacidon de constante de acoplamiento y se compararan
los resultados obtenidos mediante estos 3 métodos. Finalmen
te, usando la aproximacion de constante de acoplamiento, se

estudiaran las propiedades termodindmicas del sistema descrito

por ese Hamiltoniano.



IT. HAMILTONIANO.

En el esquema de Russell-Saunders 1os momen-
tos angulares orbitales de los electrones Se acoplan entre si
dando un momentog angular orbita1‘—f y 1os momentos angulares
de.spin de cada uno de 1os electrones también se acoplan dan-
do un momento angular de spin total K ; luego I y § se aco-

-— — -
Plan dando un momento angular total J = L % 5,

Los momentos angulares (tanto orbita] como

de spin) tienen asociado un momento magnético, que viene dado

por:
A =l  (2-1)
Mz =5

donde (3 = -/fi/":\/flfmc (2-2)

es el Tlamado magnetdn de Bohr yig, el factor giromagnético de

Landé.

E1 momento magnético asociado al momento an-

gular total es:

Fo = e+ e == +53) (2-2)



Lo primero que se observa es que el momen
to magnético asociado al momento angular total (/I?F ) no es
—
paralelo al momento angular total ( J ).
Sin embargo, la interaccidn de un id6n con

campos eléctricos cristalinos puede "apagar" el momento angu-

lar orbital /3/; con esto:

—

Y :-},{35 = Mz (2-4)

Se supondra que efectivamente el momento
angular orbital esta "apagado", por 1o tanto son estos los mo
mentos magnéticos que interactlan entre si para dar origen al

ferromagnetismo.

Consideraremos dos iones magnéticos razo-
nablemente cercanos, pero con la restriccion de que la interac
cion sea predominantemente entre los dos jones.Esto sugiere usar

un Hamiltoniano del tipo:

MS % ;} { +C;(ul +;w—'],,.t (2=5)

donde: JC‘

l@l= Hamiltoniano del 2° 1i6n aislado

Hamiltoniano del ler i0n aislado

1 . . : .
JCM? Hamiltoniano que da cuenta de la interaccidn

entre los iones,. involucra a ambos spines:

31)’ ’S—;,



Supongamos que cada uno de los iones tie-
ne s6lo un e]ecfrén d, que el acoplamiento spin - Orbita es
despreciable (o que el momento angular orbital estd "apagado")
y que también se desprecia la interaccidn dipolar magnética
entre los momentos magnéticos de spin. Entonces cada uno de
los iones tendra spin 1/2. Si ahora el par es considerado co-
mo un sistema acoplado, el Hamiltoniano contendrd términos no
dependientes del spin y por lo tanto conmutard con el spin to-
tal del sistema. Ahora, un sistema con dos spines 1/2 tiene
un spin total S =1 06 S = 0; por 1o tanto el diagrama de ni-
veles de energia del par tiene un nivel para S =1 y otro S = 0;
la separacion entre ambos niveles esta determinada por 10 que
generalmente se llama "interaccidn entre iones" y buede ser ob-
tenida teb6ricamente a partir de un detallado estudio del Ha-
miltoniano de los dos iones; aunque en la prdctica es bastante
dificil determinar esta separacion y decir cuales son los prin-

cipales mecanismos que dan origen a ella.

E1l problema inmediato es encontrar un Ha-

miltoniano que describa al par interactuando.

Consideraremos el siguiente Hamiltoniano:

¥ .--9d2.% (2-5)
o F T U4 A \_«7} ),

ol

Este Hamiltoniano conmuta con el spin to-

-

tal 5 ?§y+§2 y tiene autovalores de energia 5&= - 1f2 ﬂ/

ol
A

(para s = 1) y éj = 3/2 i& (para S = 0); el parémetrolf es

determinado experimentalmente para que ‘el Hamiltoniano repro -



duzca las propiedades observadas en el sistema formado por el
par de iones, por ejemplo la correcta separacidén de los dos
niveles. Para nuestros prop6sitos no es necesario preguntar-
se si Tla 1nferacc16n entre los iones proviene de un inter -
cambio directo, de un super intercambio % otro tipo de
intercambio. Se espera, sin embargo, que sea sensible a 1la
separacidon y orientacidn relativa de las Orbitas de los elec-
trones de cada i6n. Si ahora se aplica un campo magnético el
estado con S = 1 se separa debido al efecto Zeeman. E1 esta-
do con S = 0 no sufre tal separacidn. Esta separacidén es re-
o Y [

producidaagregando el término g,ﬁﬂf‘(514~32) al Hamiltonia-

no de interaccidn.

Ahora supongamos que los iones tienen cada
uno dos electrones. Entonces, en ausencia de acoplamiento
spin-0rbita y sin interaccion dipolar magnética entre 1los
momentos magnéticos de spin de los iones, cada ion puede estar
en un estado con spin Si = 1 y el par acoplado puede tener
' . — =y
spin S =2, 1, 0; el Hamiltoniano lemt= -uZ’./fa'Sg
con Sy =S, =1 efectivamente proporciona tres autovalores de

energia; ellos son: Ciﬂ,f—,?_, ‘} (para S = 2), 61 =,2/(§

(para S = 1) y (SO:AJA/ (para S = 0); pero la separacién en-
tre 1os niveles no es necesariamente la correcta, es decir no

hay razén para que la relacidn 6?-—5 =(1/2)(<E4-.C2) sea,

1
a priori, verdadera. Esto indica que el Hamiltoniano debe ser
corregido, por ejemplo considerando dos parametros, y ademas

<4 . -
debe continuar conmutando con el spin total S. La correccidn

mads general se obtiene escribiendo:
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f o 5 (,,' L o\
Wor =-29.(5,-5,)- 4}2(51-@ (2-7)
Este Hamiltoniano tiene autovalores 6; = -221-+q 2 (para S = 2)

&, =2j1+4{j}2 (para S = 1) y50=‘1j,1+ 16‘};_. (para S = 0).

Tal como en el caso anterior los pardametros é& y il son deter-
minables experimentalmente de modo de obtener la real separa-

cidon de los niveles.

Se tiene entonces un Hamiltoniano que, en
principio,da cuenta del comportamiento, en presencia de un
-

campo magnético exterior F*, de un par de iones cuando son con-

siderados como un sistema acoplado, este es:

el cual, por comodidad, se escribe en la forma:

J&“t - 'Q‘LH @2) +X(§i'§l)l} B 2( (Bg'(gi +H§§ (2-9)

(SAY

-

donde el parametro «s es una medida de la importancia del tér-
mino bicuadratico respecto al término bilineal o término de

interaccion de Heisenberg.

Habiendo determinado un Hamiltoniano que
da cuenta de la interaccidn de un par de iones, se generaliza
para un conjunto de iones magnéticos interactuantes. Este sis-
tema puede analizarse suponiendo que 10s iones interactian 1i-

bremente de a pares de primeros vecinos, lo que permitird es-
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cribir el Hamiltoniano total como una suma de Hamiltonianos

de pares de iones, es decir:

¢ L,’;~L*

118 24 e vy Gg e g BT 5]

Con esto se tiene un Hamiltoniano que, con
algunas aproximaciones,permite el estudio de un conjunto de io-

nes interactuantes y su comportamiento en un campo magnético.

En la ecuacidn (2-4) se supuso que el mo-
mento angular orbital esta "apagado" por el efecto de campos
eléctricos cristalinos. Este campo cristalino ademas de hapa—
gar" el momento angular orbital afecta a las funciones de on-
da y niveles de energia de los iones magnéticos del sistema;
si los efectos del campo eléctrico cristalino son considera-
dos como una perturbacidn a las funciones de onda y niveles
de energia del i6n, entonces, el problema es encontrar el

Hamiltoniano de perturbacidn y sus elementos de matriz.

Baséndose en un modelo que considera al
ion como carga puntual para determinar el Hamiltoniano de per-
turbacidon es necesario, primero, evaluar el potencial electros-
tatico V (Y’,G),? ), debido a los vecinos del id6n, en un pun-

to (v,6.,Y). Clasicamente tal potencial es:
N
v&ﬁ%ﬂ o~ 3;/‘1‘ i (2-11)

—y
donde %4 es la carga del j-ésimo i6n situado enq%
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Si el i6n magnético tiene una carga SR
g - . 3 .
estd en Y, entonces la energia del potencial cristalino que

perturba sera:

; o
L :
4q

L. g ) [ — vy -
\V\/Q :A,J %Lv =L/l q: Q- /}?\,—(,/ (2 12)
¢ v 1 Ta <
Generalmente en la sumatoria sobre iones
magnéticos ( Zh ) s6lo se consideran electrones de capas no
1Tenas, pues el efecto del campo cristalino sobre capas 1le-

nas (capas cerradas) es significativo a un alto orden en teo-

ria de perturbaciones /2/.

Si la energia potencial cldasica del i6n mag
nético en el campo cristalino estda dada por (2-12) el opera-
dor Hamiltoniano perturbativo puede obtenerse aplicando las
reglas usuales ( X2 Xo, , V= ¥V, » 2 — Zo ). Esto significa
que el término perturbativo del Hamiltoniano serd simplemente

la energia potencial clasica:

=W o el VY 2:) (2-13)
C 3 )
donde se ha puesto 4 =-/¢] 'y la sumatoria se extiende so-

bre todos los electrones de 10os iones magnéticos.

E1l potencial cristalino puede ser calcula-
do en coordenadas cartesianas o directamente en arménicos es-
féricos. Es mdas conveuiente expresar el potencial eléctrico

cristalino en arménicos esféricos por dos razones: primero,
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porque puede encontrarse fdcilmente una fdérmula general para
su evaluacidon y segundo, porque en esta forma es mucho mds

facil calcular los elementos de matriz de la energfa poten-

cial.
Si w es el angulo entre los vectores
- - - -
Yoy Ry osi }Rﬂ > IY]  entonces
1/,_?1&‘ e ( /R“i}/PQ (cos w) (2-14)

1=0

con/E;, polinomio de Legendre, definido en la forma usual:

73? ﬂu):/:41>~\ .;iﬁ\ (;xz— i\m (2-15)

1 - |
B (cos w)z L \/ (s, a)%%(@b,ﬂ) (2-16)
241 m—-i
con esto:
gz' - 2 - o, = vm
Vref) - zm FE ) o) ey) (21

~
Q

\é an=-4

Por comodidad se definen los armdnicos

sectoriales:

Z»?o = \/10

Zim - é"‘]"‘\%m f'(‘i\?/m X(MJ (2-18)
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.5 . _ ;A o |
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En términos de polinomios asociados de Legendre:

Eos {fm l‘f)l

}” é V2 . ‘
ZC - LM (‘R _Lmljl /‘ig (cos ©)

| \ad (2-19)
~ ({0 | j“/.’l sy, (

£3 4 [Q—ig_._l) %ﬁa\“ LTy (cos®) gemlm?)
m (Ll | g

con esto y usando el teorema de adicidon de arménicos esféricos:

(2-20)

P

B 7 5 20 )2 R)
o<

los Zlﬂestén evaluados en los puntos'? y;ﬁy y la sumatoria es
< C
sobre < ; es decir, para cada { hay términos jzf "Zﬂmw ’Z&mﬂ

para todo m

Finalmente el potencial, debido a una car-

ga g, en i?-:
\/( Q“F) ) [Z s LAL(( A’A ZQ:;( LS \P}] (2-21)

y para k cargas:

View=p ) e Y 2 (9,9)

J
=0 «

donde

h o
'\/;\-x :Z 9,’3' iﬂ: ZQ‘* (Di:-‘&}/@\.wri (2-22)
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Esta es una forma muy conveniente de escri-
bir el potencial. Si los Zyu s€ expresan en coordenadas car-
tesianas existe una correspondencia inmediata entre ellos y
los operadores equivalentes de Stevens. Los cuales pueden usar-
se para evaluar los elementos de matriz del término perturba-
tivo . La matriz puede ser diagonalizada para encontrar 1los

niveles de energia y autofunciones del i6n en el campo crista-

lino.

Evidentemente la evaluacidén de los elemen-
tos de matriz puede hacerse por integracidon directa, este mé-
todo esta claramente descrito en /4/. Las funciones de onda
del id6n libre (no perturbado) son expandidas en productos de
estados que involucran funciones de onda del electrdn solo (¢L),
sobre las cuales actian los correspondientes términos V(Xuﬁ,zié
de %@c . Los eiementos de matriz, expresados en coordenadas

esféricas, por lo tanto se reducen a sumas de términos de 1la

forma:

[ /% . ;
{ ; ) W\ V™ N, o\ (. (v . A
J ?SL (YL)(:)L)\'\,{J ‘Y/JQ \/j\ ‘kkj‘».’_\f)dl’ SDL \(‘b) QL}%L/‘ A\-V
(=
como la parte radial de la funcién'de onda ( p(f) ) casi nunca

es totalmente conocida, la parte radial de la integral se toma

como un parametro
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Una forma mas conveniente de evaluar 1los
elementos de matriz del potencial cristalino es mediante el
uso de los operadores equivalentes de Stevens. Este método
elimina la necesidad de volver cada vez a las funciones de on-
da del electrdn solo, mediante el uso de un "operador equiva-
lente" a }&C, este operador consiste de operadores de momento
angular, los cuales actdan sobre la parte angular de la funcidn
de onda del sistema; en realidad ésta es una aplicacidén del
teorema de Wigner Eckart /5/. Este método aparece descrito
en /6/. Si f (x, y, z) es una funcidn, en coordenadas carte-
sianas, de un grado dado, entonces para encontrar el operador

equivalente a los términos de la forma ZJ fix;, Y. s 24
"

) que
aparecen en gﬁcse reemplazan x, y, z por ];}Iy,>jz respectiva-
mente, pero siempre cuidando la no conmutacidon de j.x,]—y,j’z.
Esto se logra reemplazando los productos de x,y, z por una
expresion que contenga todas las posibles combinaciones dife-
rentes de j_x,j-y,j.z y dividiendo por el nimero total de com-

binaciones. De este modo el operador construido tiene las mis-

mas propiedades de transformacidén, bajo rotaciones, que tiene

el potencial.

A modo de ejemplo:

o : Nl A T & ~ Q
i,(Ezf—rf)Ea <N?15Jz-]<j+gjiﬁg<v§()

~
ol
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Si el potencial es V(x, y, z) =3L Y 40 Ly
ol
(x, y, z) se definen las funciones EX«.(X’ ys Z) que se re-

lacionan con,fXJi(x, Yy, z) por la relacidn:

/ 4 i A"x { \ § i 2 "2
53m<(x;ﬁ;d :\CQT\5§dTW63}ﬁ)&‘Q&ylzv/'{ ( 3)

Son estas funciones f&% las que se rela-

o -
cionan con los operadores equivalentes de Stevens (& -mediante:

\

> P A oI\ A | 2-24
L Piu (XL/ “/lr/,;;”'hb) = T)Q Y /Z OXWT ( )

¥

€9 . . C)“‘ ¥
con Y un factor multiplicativo; los operadores /3 mds comu-
nes aparecen en /7/.
\ \:7"‘: Q X’\ —y R . “
Segin (2-22) : V(xy,2)=L 7 & Z;5 (hy,2)
-{'c‘i\

usando (2-13), (2,23) y (2-24) se tiene:

)

jic :,?fgd'fyﬂ“ QX’ (2-25)

P / mn
donde &umﬁes el 1lamado parametro del campo cristalino y Y}

el operador equivalente de Stevens.

E1 Hamiltoniano (2-25), sin embargo, puede
reducirse considerablemente pues la invariancia del potencial
frente a operaciones de inversidn exigen la anulacidn de térmi-
nos con { impar; también son nulos los términos tales que L > 2L

donde L es el ndmero cuantico orbital del electrdn. De modo
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que para iones del grupo 3-d sGlo es necesario considerar

R =0,2, 4y R =0,2,4, 6 para los del grupo 4-f, /8/.

Existe ademas numerosa evidencia que demues
tra que los términos correspondientes a { = 4 son un orden de
magnitud menores que los correspondientes a X = 2, /8/. De

este modo una aproximacidén adecuada es considerar:

9 < (A% A%, 2 N2 ' (2-26)
Mm_:zJ(Lﬁ \A‘Ft& ti)
o
~O A T2 T(T1a\]
donde 0, =!1;j} = J(J'*Q@
:L= T T 2] (2-27)
O.Q '[Jx “‘wiyj

Nos restringiremos al caso uniaxial y supon
dremos que el parametro de campo cristalino es el mismo para
cada i6n del sistema. Con esto y la suposicién de momento an;
gular orbital "apagado" tenemos el Hamiltoniano para la pertur-

bacién producida por el campo cristalino:
- 2
){ -D, S ¢ » (2-28)
(L

En resumen el Hamiltoniano para el sistema

en consideracidn es:

—

K"i P J lj(j B)‘j)“*ai(gg'%")l}*3(3H"§L+])5£] (2-29)

L=l =viL

E1l primer término corresponde a la usual

~interaccidén bilineal de Heisenberg. El segundo es la interac-
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cién bicuadrdtica, que puede ser considerada como una correc-
cion a la interaccidén bilineal. E1 tercer término, término’
de Zeeman, da cuenta de la interaccidén entre un ién y un cam-
po magnético, (g es el factor de Lande y {5 el magnetdn de
Bohr). Finalmente el Gltimo término, también 1lamado término
de anisotropia, corresponde a la interaccion del ién con el

campo eléctrico cristalino debido a los iones vecinos.

En principio, todas las propiedades termo-
dinamicas del sistema descrito por el Hamiltoniano (2-29) pue-
den ser obtenidas encontrando sus autovalores y autovectores
y construyendo la funcidn particion. En la prdctica, este pro
blema, para un cristal tri-dimensional, es demasiado dificil
como para ser éo]ucionado por un "ataque frontal". Los pro-
blemas son puramente mecdnico estadfsticbs, pues, como vinos,
la idealizacidon del problema fisico subyacente se realiza facil-
mente y todo T1o que queda es la evaluacion explicita de la

funcidon particidén. Esta evaluacidn es, por supuesto, la difi-

cultad.

Al parecer no hay una técnica simple y de
suficiente generalidad que pueda ser aplicada para la evalua-
cién explicita de la funcién particidn; por ello existe una
variedad de métodos para el andlisis mecanico estadistico de
un estado ferromagnético; algunos sbn rigurosos en restringi-
das regiones de temperatura (teoria de ondas de spin); otros
son aproximados, poderosos y relativamente complejos (método

de las funciones de Green) y otros cuya principal ventaja es
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la simplicidad (aproximaciones de "pequefios racimos" (clusters)).
E1 mas simple de estos Gltimos, la teoria de campo molecular

de Weiss, proporciona una teorfa conveniente y cualitativamen-
te razonable para aquellas propiedades, tal como la magnetiza-
cion, que sean la suma de las contribuciones de cada uno de los
dtomos. Sin embargo, aquellas propiedades que dependen de 1la
interaccidn entre dos o mas dtomos estdn fuera del alcance de

la teoria de Weiss. Varias aproximaciones de "pequefios racimos"
intentan extender la teoria de Weiss ("racimo 2-spin" de Oguchi,
método B—P-w). Pero, generalmente, exhiben inconsistencias
internas tales como la temperatura anti-Curie del método B-P-W.
Sin embargo, una teoria que por 1o menos no presenta estas in-
consistencias es la aproximacidn de "constante de acoplamiento"
(constant coupling aproximation) de Kasteleijn y van Kranendonk
/9/, que puede ser considerada como una aproximacidén de "racimo
2-spines" definida solamente para sistemas con interaccidn en-
tre vecinos mas cercanos y es ampliamente usada como la teorfia
simple mas conveniente para estudiar aquellas propiedades que

dependen de Ta correlacidn entre vecinos mas cercanos.

bas aproximaciones de "pequefos racimos"
tienen como caracteristica mas importante el quebuna pequena
seccién del cristal es tratada exactamente y la interaccidn
(de esta pequena seccidn) con el resto del cristal es tratada
usando alguna aproximacidn. Como las interacciones afectan
el alineamiento de los momentos magnéticos, una aproximacidn
fisicamente plausible es reemplazarlas por un campo efectivo,

cuyas caracteristicas deben ser determinadas por alguna rela-
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cidon de consistencia fisicamente aceptable.

Se considerafé solamente el caso en que
todos los iones magnéticos son idénticos y se encuentran en
sitios de la red que son cristalograficamente equivalentes.
Ademdas, si los iones magnéticos estan suficientemente lejos
unos de otros, de modo que la superposicidon de sus funciones
de onda electrdnicas sea pequena, se puede considerar, como
primera aproximacioén, que la interaccidén es s6lo entre los ve-
cinos mas cercanos. En este caso se tiene que:

g, si los iones i y J son primeros vecinos

b

O Si los iones i y j no son primeros vecinos

> si los iones i y J son primeros vecinos

&=

0 si los iones i y j no son primeros vecinos

Con esta consideracidon el Hamiltoniano es reescrito como:

>

LR 0 S = =y Y T.& 3 ¢?
}&: —Z;f%{(s,;' 5&)‘*0( (SLSA) J“}(S%-H jd'-\/ZLJ ng (2-30)
ahora la primera sumatoria debe hacerse solamente para pares

de jones (i, j) que sean primeros vecinos entre si.

Si se considera X = 0, el Hamiltoniano

(2-30) se transforma en:

L TR n Y c?
AQ —iff’l‘“‘ (SL.S&\_g(iL—‘"L-i‘\%f,.-—‘f”z%_;'siz (2-31)

L

1
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Los autovalores y autovectores de (2-31)
se calcularan mediante la aproximacion de campo molecular de
Weiss y la aproximacidon de campo molecular de Oguchi. Luego,
usando Ta aproximacion de constante de acoplamiento, se estu-
diaran las propiedades termodindmicas del sistema descrito

por (2-30) con 0 £ « < 1.



L1l APROXIMACION DE CAMPO MOLECULAR DE WEISS

La aproximacidon de campo molecular de Weiss
(ACMW), Ta mds simple e ingenua de las aproximaciones de "peque-
fos racimos", consiste en ccnsiderar solamente un i6n magnéti-
co y reemplazar su interaccidon con el resto del cristal por un
campo efectivo. Histdéricamente el primero en mencionar tal
aproximacidn fue Pierre Weiss en 1907, el cual ademdas supuso
que el campo efectivo era proporcional al promedio del momento
magnético neto del cristal. ©Este campo fue 1lamado por Weiss

)

campo molecular,'y se ha mantenido este nombre para campos e-

fectivos de la forma:

|

T|

=Y

(3-1)
- ——p

donde He es el campo efectivo, M el momento magnético de la

muestra y 'yﬂ una constante, llamada coeficiente del campo mo-

lecular.

Si se considera solamente un idn magnético

el término de interaccidn de Heisenberg toma la forma:

Wt:-ﬂg?fz (3-2)
k
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A1 hacer la suma s6lo sobre los z prime-
ros vecinos del i-ésimo i6n, y puesto que cada uno de los

iones vecinos son iguales y equivalentes entre sf, se tiene:

donde '<.> es el promedio térmico estadistico definido por:
1T —X/rs
(..> = Iy (... % /T; \ e ) ‘ (3-4)

En el espiritu de la aproximacién de Weiss

la interaccién es reemplazada por un campo magnético efectivo,

es decir:

“',ZA’ i ?
W= - ? /": g (3-5]
igualando (3-3) y (3-5) se tiene
— 4 (‘{7 / — \\
_ vy _f ~ 3m G _
e = 224 (5)) (5-6)
4

Usando la suposicién de Weiss respecto al
campo efectivo y el hecho de que el momento magnético del cris-

—
tal esta relacionado con \f5j> por:
ol
M - Njﬁ\ﬁ (3-7)

se tiene que:
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(3-8)

Ja—
Definiendo el eje z en la direccidn de ™M

y como todos los iones son iguales y estan en sitios equiva-

lentes, la relacién (3-7) se transforma en:

WA u
;J; :N 9 (: \\51> (3-9)
4
Se define la magnetizacién reducida como:
/ 1 {2
(r}: PW/IN jij (3-10)

y usando (3-9)

G =5 (3-11)

En la ACMW el Hamiltoniano (2-31) adopta

la forma:

_ {4 1 € T ¢t
é’(/l_——zi‘/H\JZ-J}b} (3-12)

el campo H es la suma del campo efectivo y el campo externo

aplicado.

Los autovalores de }Ci son:

Em= - g (3 H = Doam® (3-13)

b}
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Para ilustrar esta aproximacidn conside-
remos el caso de iones con spin total S =1, entonces:

nm= 1, 0, -1.

De (3-11) y (3-13) se tiene:

M+DIRT  (=A+D)/RT
O = £ —C (3-14)

= TTeDJRT I
e

A +D)/pT
= o Al m)"{h l
- + +

N

p—

con

A
§

%':§WEH€:3(BZPt (3-15)

)
donde Vtzes el campo efectivo por vecino, i.e. el campo efec-

tivo debido a cada uno de los z primeros vecinos del i6n con-

siderado.

De (3-8), (3-9), (3-10) y (3-15) se tiene:

H;—_—Jj(x‘/gg} <3-1g>

con lo cual:

/\:,2;5_1@ | (3-17)

y reemplazando (3-17) en (3-14) se tiene la ecuacidn de auto-
consistencia que debe ser resuelta para obtener la magnetiza-

cién reducida como funcidén de la temperatura en ACMW.



27.

&’D“‘v;{};é"A\.MV\)/hT (:D'lzjg;cmw )//h—r

c _ -C o (3-18)
Lsf’*-c:: ':!b{/:c“lw}/hT (D-ligﬁ,\cmw)/h'r .

e +E +

Esta ecuacidn puede ser resuelta numéri-
camente, luego de fijar los pardametros ﬁ” j)y Z. Para ello se

elabord el programa ACMW que figura en el apéndice.

La ACMW proporciona un sorprendente buen
esquema cualitativo de las propiedades fisicas mads importantes
de un material ferromagnético, por ejemplo la magnetizacién
espontdnea y su dependencia con la temperatura. Sin embargo
cuando se hace una comparacion detallada entre la teorfa y los

experimentos la concordancia cuantitativa no es muy buena.

Al parecer las deficiencias de ACMW provie-
nen de sustituir todas las interacciones de intercambio en el
cristal por un campo efectivo, de modo que ciertas propieda-

. ' . - = -’ .
des de la interaccion S;« S; se pierden completamente. Es
precisamente esta deficiencia la que se pretende corregir, en
un primer orden, en la aproximacion de campo molecular de Ogu-

chi /10/. Es lo que se tratard en el siguiente capftulo.



IV. - APROXIMACION DE CAMPO MOLECULAR DE OGUCHI

Intentando mejorar el tratamiento de Weiss
la aproximacién de campo molecular de Oguchi (ACMO) considera
un par de iones, seleccionados el azar y que sean primeros ve-
cinos entre si. La interaccidon entre ellos es tratado exacta-
mente y la de ellos con el resto del cristal mediante un campo

efectivo tipo campo molecular.

E1 Hamiltoniano para este par ("racimo 2-

spines"), cuantizando en la direccidn arbitraria z, es:

M’x: ""2[; g g ‘3(3H(Sst+szi) "D(‘SL szj (4-1)

+
I 72 y iz

¥ i sy - o
Sea O-= 51+E§ el spin total del par; si los operadores f%_y Sl

conmutan entre si, se tiene que:
= E 2 2 %
25,:5,=545-5

1z

- q
3 +'Sbf“‘J%

W, = 4(sie S -5 g BRS-DIS +55) (e

2 Z
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Nuestro interés €S coniderar el gaso parti-

-

cular de iones con spin total fﬁ = Y2 = 1. En ta] caso

el par tiene spin 5 = 2, 1, 0.

E1 siguiente conjunto,completo de vectores

2 2 2
SONn autovectores de los Operadores ,S1 5 \52 . f) y S& s

1

1

[22) 121> 12 O 12-12-2
f} ) B \} / J ; )
\ Sliéjﬁb': {[f}VVJ: \/112/110531-1 (4-4)

!
|

A

los elementos de Ta matriz Hamiltoniana correspondiente a losg

dos primeros términos de (4-3). Estos vectores no son auto-

& 2
vectores de 1los operadores 5%1 y S&i > Por 1o que 1los elemen-

tos de matriz correspondientes al término de anisotropia deben

ser evaluados usando este otro conjunto completo:

N

{lsz Sy, ’muz>} :{(51 W> !% m)j (4-5)

donde {}Stﬁnt>} ={!11>)}i()kﬂl‘i>}

Tos que se relacionan con /5fﬂ> mediante

/SM>:/§T l54 SQ /\{T"i”n{><5152 qnim.ll SM> (4-6-a)

’m't )/m.}_

’7')':5 + 'm‘7 =M
los términos {f%>§40n“nb/5bﬂ> son los 1lamados coeficientes

de C]ebsh—Gordan,
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Desarrollando y calculando los coeficien-

tes se encuentra que:

12001111
21y (YULHoY + 141 01))
1205 = (Y0) (1113-1) + 144-1 >+ 2 I1100))
12-0)= (W7 (M1_J(» [110-1))
12-2)- [ 11-1-1 (4-6-b)
1>-/Vﬁ?)(1110>~11&01>>
oy = (1M (/LH4-1) L 1-11))
5 -1>= (SN2 (1110-1D-11 1 -10D)
10 0). (43! u_wmvm-/mo»
Ahora se pueden calcular los elementos de

matriz de (4-3):

o)y - oMl s -
5 i} { (q +i +;)2 ul+l\)}(§c5§

MM’

S*X) ggs’ é;nﬂ‘-')qu égs‘ékwﬂ_

- <bVH<%§+Q;H5M>

ch

— ' E1 Gltimo término es evaluado usando (4-6-b)

Al hacer el cdlculo explicito se encuentra
que son distintos de cero sd6lo los siguientes elementos del

Hamiltoniano en consideracion:
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U, =<l k120
{ =<l
X,, = <20 120 24 =YD
K= (24 0-10= -2 +A =D
MW:(xﬂXIJJﬁ -2+ 2N~

-14-2A-2D
21 -A-D

n

W, =Ly M) 1) - MJW - (4-8)
}€ :<1o "iO\= 24 -
=41-11% “'>=l’+>\3
- M -<oo}tloaf=*/j—‘//3\,«
R,, =00l ¥, 73):"‘(,2@/2‘)3
a g{% =20/}, lo0Y =-(,2 «Z‘/ ):’3

Si DZ0 entonces la matriz Hamiltoniana

debe ser diagonalizada para conocer sus autovalores y autovec-

tores.

Luego de haber tratado en forma exacta la
interaccidn entre un par de iones se debe determinar el campo
efectivo que acop]a este par con ‘el resto del cristal, Oguchi
considerd que e]‘cambo efectivo era un campo molecular, es de-

- cir el campo efectivo es proporcional a la magnetizacién prome-

dio del cristal.

Para determinar el coeficiente del campo
molecular se procede en forma similar a ACMW (ecuaciones (3-2)

a (3-8), encontrando que:

N 2z 1 M (4-9)
N

9%
J
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donde N es el nimero de atomos de la muestra, g el factor

giromagnético de Landé, (5 el magnetén de Bohr y 2z el nimero

primeros vecinos$ del idn.

E1l coeficiente molecular difiere del ob-
tenido en ACMW solamente en que 2 es reemplazado por (#-1)
porque la interaccid6n del i6n con uno de sus primeros veci-
nos ha sido tratada exactamente y son las (z-1) interacciones

restantes las que se tratan con una aproximacidén de campo mo-

lecular.

Como el par fue elegido arbitrariamente,
su momento magnético promedio, por atomo, debe ser el mismo

que el de cualquier otro par, y por lo tanto el mismo quepara

el cristal completo.

Andlogamente a ACMW imponemos:

M= fq}f5‘<5Q> (4-10)

Kﬂk>

y se define la magnetizacidn reducida, por atomo:

{/ﬁ
g‘:_%,\bg> (4-11)
Finalmente, juntando (4-11) con (4-9) y
(4-10) y si no existe campo externo, de modo que He= (z-1) H; 5

)
donde }16 es el campo efectivo por vecino, se tiene:
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%:Z(Z—i)‘jﬁﬂ (4-12)

Reemplazando (4-12) en (4-8) se puede cal-

cular la magnetizacion reducida, por atomo, como funcidn de

la temperatura, luego de fijar los parametros z, j? y .

i ' La complicacidén adicional de ACMO respecto
a ACMW es que la matriz Hamiltoniana debe ser diagonalizada
para conocer sus autovalores y autovectores. Sean ellos 5@ y

AN .
I L 2 respectivamente, entonces:

< ifsal )y @ Sl
Z. c
- &

g L& |
\ J_, L (G;C/vm;\} /h—r

(4-13)

ACMO

Esta ecuacidon de autoconsistencia, que
como se dijo, permite obtener la magnetizacidn reducida, por
dtomo, en ACMO, puede ser resuelta numéricamente, para ello se

conceccion6 el programa ACMO que figura en el apéndice.

Si bien este método representa un mejora-
miento respecto a la aproximacidn de Weiss, retiene algunas de
sus deficiencias, debido a 1a suposicidén comin a ambas teorfias,
de que el campo efectivo es proporcional a la magnetizacién.

E1l considerar un campo efectivo mas general, es decir, uno que
sea una funcion arbitraria de la magnetizacidén y de la tempe-

ratura puede proporcionar una mejor descripcidén del ferromagne-

tismo.
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En el préximo capitulo se comentaran las
aproximaciones de "pequefios racimos" en general y se mostrara
la aproximacién de constante de acoplamiento, la cual, se espe
ra, mejore algunas de las deficiencias de las aproximaciones

mostradas en los capitulos anteriores.



V. APROXIMACION DE CONSTANTE DE ACOPLAMIENTO

Dado el Hamiltoniano de un sistema ferro-
magnético el problema de encontrar sus propiedadeé magnéticas

esta, en principio, resuelto cuando se evalia la matriz densidad:

- K [RT
f -t (5-1)
T em

pues la magnetizacion, o el valor promedio de Sz, se calcula:
g O T _
<Jg>: lY(SLilp) (5‘2)

Los métodos de "pequefios racimos", en ge-
neral, comienzan selegcionando s61o una pequefia seccidn del

cristal y luego ~reemplaza los operadores de spin de todos

los otros iones del Hamiltoniano por:

SX; 5\;; :O

o (5-3)
\Xz’<52>

al hacer esto el Hamiltoniano del sistema y por lo tanto la

matriz densidad queda dependiendo de <E;;> y (5-2) es una ecua-
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cidén autoconsistente para <\55> . La forma de hacerlo esta
ilustrada en Tlos dos$capftu1os anteriores para dos casos dife-
rentes, uno es Tla aproximacidn de campo molecular de Weiss y
el otro es la aproximacidon de campo molecular de Oguchi. Es-
ta forma de evaluar <f&> ciertamente no garantiza la comple-

ta consistencia de la teoria resultante /11/.

La naturaleza de los "defectos" de estas
teorias ha sido analizada por Kasteleijn y van Kranendonk /9/.
E17os indican que las propiedades del sistema estdn completa-
mente determinadas por la matriz densidad de un sistema de dos
particulas ( ﬂ; ). Esta matriz densidad es la proyeccidn de
la matriz densidad de todo el sistema ( 4 ) sobre el shbespa—

cio formado por las dos particulas.

Si /?, se escribe en la forma:

o S (5-4)

entonces ](‘é se relaciona con el Hamiltoniano del sistema com-
pleto en alguna forma,la que puede llegar a ser bastante comple-
Ja. Es este operador iZQ el que casi todos los métodos de

"pequenos racimos" tratan de evaluar reemplazando, en el Hamil-

toniano del sistema, algunos operadores de spin por sus valores

promedio.

Para sistemas de jones de spin 1 y con aniso

o~

tropia de campo cristalino la forma de 1(% debe ser:
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= - - -
}(cé = QAL DL")J“((S'"

-
\f"\'
G

.)1]-}(3A ($,75,.) - Dsi; 5 )

(5-5)

donde A

{
i
-

y A‘2 pueden ser funciones de la temperatura y del
campo magnético aplicado. Estas funciones estan sujetas a cier-
- tas condiciones de consistencia, las cuales son fijadas median-
te alguna suposicién que sea fisicamente razonable, entonces

el problema consiste en saber cual es la mejor de todas. Debe

notarse que los A; no son independientes entre si, pues si Em

son los autovalores de (5-5) entonces ]OS-FHU definidos por:

- g'n /i:e,T
gm . | (5-6)
) e IRT

m

deben cumplir con la condicidn:

Zj fm :j_ (5-7)

la condicidn (5-7) permite fijar un AL cuando el otro ha sido"

fijado por alguna condicién de consistencia.

A modo de ejempﬁo, si escogemos:

A0 A, HaLdE (5 BN
3P

se obtiene la aproximacidén de campo molecular de Weiss.

La aproximacién de campo molecular de Oguchi

se obtiene imponiendo:
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A, =H, +~‘”—<}%—%—& {Sz) (5-9)

salvo en estos casos particulares el encontrar como se rela-
ciona §%Q con el Hamiltoniano original del sistema es bastante
complejo, esto significa que es bastante dificil decir la for-
ma de las funciones A, ; que son las que relacionan ambos
Hamiltonianos. En el prdoximo capitulo se usara una condicidn
de consistencia similar a la usada por Kasteleijn y van Kranen-
donk y en ese caso intentar cencontrar explicitamente las fun-
ciones /\L es algo bastante complejo, en todo caso se espera

obtener un apreciable mejoramiento respecto a las aproximacio-

nes de campo molecular discutidas en los capitulos anteriores.

Una discusion detallada de las aproximacio-

nes de "pequenos racimos" es dada por Callen y Callen /12/.



VI. APLICACION DE APROXIMACION DE CONSTANTE DE

ACOPLAMIENTO A UN HAMILTONIANO ANISOTROPICO

En este capitulo se considerara el Hamil-

toniano (2-30):

X, )f \{(T 5) 5)} }@Z £ DLZ g (6-1)

(i, y)

donde el parametro =< varia en el intervalo 0 & x & 1.

= Si el sistema presenta magnetizacidn es-
pontanea, es decir si fiene magnetizacidon neta en ausencia de
campo externo, dicha magnetizacion define un eje z y se pue-
de suponer que 1los spines estaradn bajo la accidn de un campo

magnético efectivo en la direccidn z.

Primero se considerara la interaccidn de
s6T1o un i6n magnéticocon el campo efectivo. Para un idn el

Hamiltoniano tiene 1la forma:

phs, -Ds; (6-2)

donde el campo H es la suma del campo efectivo y el campo exter-
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no, el cual se considerara nulo para estudiar la magnetizacidn

espontéanea.

Si se considera s6lo la interaccidn con 1los
z primeros vecinos y todos ellos son iguales y estdn en sitios
cristalograficamente equivalentes, tanto entre si como con res-

pecto al i6n considerado, se puede escribir:

HG =2 H; (6-3)

) 5 .
donde He es el campo efectivo por vecino.

Los autovalores de (6 -2) son:

~

5%: "jﬁer‘)—DNYf& (6-4)

¥

~Para iones con spin total S =1 se tiene

m=1, 0, -1 y se define la magnetizacidn reducida en la forma

usual:
G T=< s, (K T), (6-5)
con esto
(D+2 H')/kT (p-2H')/RT :
= € R < (6-6)
0,.0T)= 5 HYRT  @-2R0faT
C +€@ +1

Por otro lado, si se considera un par de iones el Hamiltonia-

no es:
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%l=‘ij¥§f§)+«(if§)?-;ﬂ3H(@}*%i)fD( xz*s ) (6-7)

~

Procediendo en forma andloga a como se hizo

¥

en ACMO se define S ='§1 + 5;. E1 término bicuadratico es

evaluado del siguiente modo:

2 2 2 A = :
5 :‘51 +Sﬁ ¥ 25%'51 (6-8)
= w43 2 ¢c2 2 2 2
-2(5,+5,) = - 1 5574257 5*-257 5] (6-9)
donde Sj = Sf = Sj y usando el conjunto completo de vecto-

res{JSVD}se tiene que:
24 )55 FI5M) =
(6-10)

<

j; [/5\5%)--—5(5*1) 8]55

el resto de los términos es evaluado exactamente igual a como
se hizo en ACMO, y también se encuentra que son distintos de

cero s6lo los siguientes elementos de matriz:
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m3:<zo %2!20%-2;{*2&»3/3})

X.[2-1)=-24 -2« +2-D

ﬁ’ <'2"2 ) = :2;? Q,ja( +IN-2D

¥, =CALIN, }H> =29 ‘/ioﬁw“u;@ (6-11)
¥, =10l ¥, /10> f, [ {u-dD

Ko APl 1) - 24 29 +3-D

L, =<00[¥,[00) =4 -84« 43D

Yoy =<2 0/ R, 100)=U,, ={0 01 %, 120)=- (207 /3) D

con,K:j(J}*; si es que no existe campo externo }{: Hfi,y como

antes, si sdlo se consideran interacciones a primeros vecinos
- - B (- 1)

y todos son iguales y equivalentes entre sfi Hg:: z-1 He >

con lo cual:

9\=§(5(1~1)He’ =(z-1)H’ (6-12)

reemplazando (6-12) en (6-11) se tienen los elementos de matriz
del Hamiltoniano en términos del campo efectivo por vecino f4‘.
Esta matriz debe ser diagonalizada para encontrar sus autovalo-
res y autovectores. Sean ellos é; y /L> respectivamente, en-

tonces la magnetizacién reducida por atomo es:

2{: fp(Hﬁ/hT
@(H))T) (,,?) LL"'<”"' q> g (6-13)

ZZZ‘Cg'EL\H /bi

é=d
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La ecuacidn (6-13) proporciona la magneti-
zacidn reducida como funcidn de la temperatura y del campo e?
fectivo }4‘, el cual es una funcidén arbitraria de la magneti-
zacion y debe ser determinado mediante alguna relacién de con-

sistencia.

)

Si el campo efectivo f* es suficientemen-
te bueno (el mejor de todos los posibles) entonces (6-6) y
(6-13) deben conducir al mismo resultado, es decir:

G, (H'T)=0,(H'T) (6-14)

2 /

esta condicion de consistencia permite conocer FP como funcidn
de la temperatura y se puede entonces calcular.la magnetizacidn
reducida mediante (6-6) 6 (6-13). Puesto que (6-14) debe ser
resuelta numéricamente 1o que se obtiene es una relacidén numé-

) e —
rica entre F* y | y entre (f y | .

Para un sistema de iones de spin total i/z
el .igualar las magnetizaciones reducidas es equivalente a igua-

lar:

/9; =T, 14 (6-15)

243
)
donde /; es la matriz densidad para un i6n, es decir:

¥ KT
f - e 1/ (6-16)
Z
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siendo 3€1 el Hamiltoniano para un ion.y _Zzi1a funcidn par-
ticidén ; por otro lado %2 es la matriz densidad para un

par de iones y

“M«a/}ﬂ—

J——

y 2 e
ly, = (6-17)
—2

significa tomar la traza s6lo sobre uno de los iones en la ma-
triz densidad, é{z es el Hamiltoniano del par y 25211a funcidn

particion. Esta equivalencia esta detallada en /13/.

Strieb, Calleny Horwitz /11/ muestran que,
para sistemas con spin arbitrario, una condicion de consisten-

cia equivalente es imponer que el valor de <51> calculado me-

diante:

<Sz> :(zi“) Tv (511+543)’€l

sea igual al obtenido derivando la energia libre de Helmholtz

respecto al campo.

Las propiedades termodindmicas del sistema
se calculan usando el Hamiltoniano (6-7) luego que el campo e-
fectivo ha sido determinado mediante la condicidn (6-14). Al
resolver (6-14) ademds de determinar el campo efectivo ( H')
se encuentran los autovalores del Hamiltoniano (6-7), si 1lama-

mos é(J a esos autovalores, entonces la energia interna es:

: ~EJRT
z: é¢ e /h

- =4 (6‘18)
U Y{Lx ' T
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La energia libre de Helmholtz es calculada
mediante la relacidn:

F = - kT

I # (6-19)
dondeEZ es la funcidn particion definida por ¢
(6-20)

Finalmente se calcula la entropia, con la

relacion:

\

5[k (YrD(U-F) (6-21)

siendo LJ~ y F‘ la energia interna y la energia libre de Helm
holtz respectivamente y bq la constante de Boltzman; el resto
de las funciones termodinamicas pueden calcularse de un modo

similar.

Debe hacerse notar que s6lo s$e obtiene una
relacidén numérica entre estas funciones termodinamicas y la
temperatura, sin embargo ello no es obstaculo para extraer bas-

tante informacidn sobre las propiedades del sistema.

Otra funcién interesante de calcular en los
sistemas que presentan ordenamiento magnético es la funciodn

correlacidén de spin, definida por:
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£ =(1/5)<5, - §> (6-22)

esta funcidn es una medida de la correlacidn existente entre
los spines de un par de iones del sistema, es decir muestra

cuanto es, en promedio, la interaccidn entre el i-ésimo y el

J-ésimo idn.

Puesto que se estda usando una aproximacidn
de pares y con la restriccidn que los iones sean primeros ve-
cinos entre si, se calcula la funcidn correlacién de spin para

vecinos mas cercanos; para iones conspin.total S =1 es:

—> —> '}SL_.ZIkT\
- = HETEN /
4 :/5.5\:fﬂ(i 2 i
N2y 9,/ T, o %IkT (6-23)
que se evalua definiendo §'= ’1 + é; . Se tiene enton-
ces |
- —_— 2 < L\
51'52,=’ij"<5 —SL*S‘,‘} (6-24)

Usando el conjunto completo de vectores

{/Saf% SM >j'se evalian los elementos de matriz; éstos son:

<51'54 S'M/5:5,]9.9 V‘\"[i 5(5+1) Zj (6-25)

55" Mm‘

conociendo los elementos de matriz se calcula é:(T), esto se

hizo numéricamente.
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Para resolver la ecuacidn (6-14) y calcular
la magnetizacion reducida la energia interna, la energia libre
de Helmholtz la entropia y la funcidn correlacién de spin se

elaboré el programa ACA, que figura en el apéndice.



VII. RESULTADOS NUMERICOS

A. Caso =X

]
o

Por comodidad se mostraradn primero lo0s re-
sultados obtenidos para el caso = =0, i. e., sin considerar
el término bicuadratico. Este caso fue tratado usando Tlas
tres aproximaciones mencionadas en los capitulos anteriores
(ACMW, ACMO y ACA) esto permitié comparar entre si las apro-
ximaciones usadas. Luego, usando ACA, se mostrara derqué ma-

nera se modifican 1os resultados al considerar el parametro

o variando en el intervalo 0 £ X £ 1.

Usando los programas que figuran en el a-
péndice se pueden resolver, numéricamente, las ecuaciones
(3-18), (4-13) y (6-14) las que permiten conocer la magnetiza-
cion reducida y el campo efectivo como funcién de la tempera-

tura para ACMW, ACMO y ACA.

Lo primero que se observa es que el siste-
ma descrito por el Hamiltoniano (2-31) presenta, en las tres
aproximaciones, una magnetizacidn neta en ausencia de campo
externo para temperaturas que estén por debajo de cierta tem-
peratura critica (grédficos 1, 2 y 3). Tanto Acmw como ACMO

predicen una saturacion completa de la magnetizacién a tempe-
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GRAFICO 1.

Magnetizacidon reducida v/s RT , en unidades arbitrarias;
para z = 8, ¢ = 1. Curva 1: campo molecular de Weiss,
Curva 2: campo molecular de Oguchi,

Curva 3: constante de acoplamiento

49.



GRAFICO 2

Magnetizacion reducida v/s RT , en unidades arbitrarias;
paraz = 8, 4=1 . Curva 1: campo molecular de Weiss,
Curva 2: campo molecular de Oguchi,

Curva 3: constante de acoplamiento

50.
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GRAFICO 3.

Magnetizacidon reducida v/s BT ., en unidades arbitrarias;
para z = 8, 4=1. Curva 1: campo molecular de Weiss,
Curva 2: campo molecular de Oguchi,

Curva 3: constante de acoplamiento
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ratura cero, esto es Gi(mw (T= 0) = Ouemo (T =0) =1,
para todo valor de D. No sucede Tos mismo en ACA, por ejem-

plo para z = 8 se tiene:

0.996 para D

i

0

/- 5 :
@.C,ﬁ?tf}é:«‘ 0.997 para D =5

Ll.O para D 2> 4

Es probable que esta "deficiencia" del mé-
todo provenga del hecho que en ACA el campo efectivo que actia
sobre el i0n magnético comienza a aumentar cuando la temperatu-
ra comienza a descender ( T< 1. ), pero luego alcanza un maximo
y comienza a disminuir si es que se continda bajando la tempe-
ratura, para finalmente hacerse cero a temperatura cero. Este
comportamiento se observa para todés los valores del parametro
D estudiados. La dependencia del campo con la temperatura es
mostrada en los graficos 4 y 5 para D = 0 y D = 4 respectiVa—
mente. En estas mismas figuras puede notarse que el campo e-
fectivo es mayor cuando aumenta D al compararlos para una
temperatura fija cualquiera en el intervalo O<T< T, 3
esto junto con el hecho que G;%( T =0) =1 para D 7 4rpa—
receria confirmar que la "anomalia" en la magnetizacidn espon-
tdnea se debe, efectivamente, al "mal comportahiento“ del cam-
po (es decir el campo efectivo se anule a temperatura cero).
En las aproximaciones de campo molecular el campo efectivo es
proporcional a la magnetizacion (ecuaciones (3-17) y (4-12)
por lo que al disminuﬁr Ta temperatura (1o que significa que

aumente la magnetizacion) el campo aumenta, rapidamente al



GRAFICO 4.

H'" v/s kT, en unidades arbitrarias;

Curva 1:
Curva 2:
Curva 3:

campo molecular de Weiss,
campo molecular de Ogquchi,
constante de acoplamiento

para
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GRAFICO 5.

H" v/s kT, en unidades arbitrarias; para z= 8,
Curva 1: campo molecular de Weiss,

Curva 2: campo molecular de Oguchi,

Curva 3: constante de acoplamiento

¢
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principio y luego mds y mdas lentamente hasta alcanzar su com-

pleta saturacidn para temperaturas lo suficientemente bajas

(graficos 4 y 5).

Desde un punto de vista fisico cabe pre-
guntarse qué hace que 1os iones orienten sus momentos magné-
ticos si el campo efectivo que actla sobre ellos es nulo (pa-
ra T = 0), esto puede responderse diciendo que para temperatu
ras suficientemente bajas los efectos de agitacidn térmica
son cada vez mds pequeios de modo que el "campo necesario" pa-
ra ordenarlos es cada vez menor, es una manifestacidon de la
tercera ley de la termodinamica, la cual exige que la entro-
pia sea cero para temperatura cero, esto significa que el
"ordenamiento" de los momentos magnéticos sea total y al ser
ésta una aproxihacién de pares el "ordenamiento" significa que
los dos iones tengan sus momentos paralelos independientes de

la existencia de un campo efectivo (para T = 0).

Otro resultado importante es que las tem-
peraturas criticas son diferentes para cada una de las tres
aproximaciones usadas; las obtenidas mediante ACA resultan ser

siempre menores que las obtenidas en ACMO y estas GUltimas, a

su vez, son menores que las obtenidas en ACMW, esto sucede para

cualquier valor del pardmetro de anisotropia D (grafico 6).

En este mismo grafico (grafico 6) se puede ver que para valo-

res pequenos de D la temperatura critica aumenta cuando D aumen-

ta, sin embargo para valores muy grandes (por ejemp1o D > 120
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GRAFICO 6.

te= kTc/4 v/s D/

Curva 1:
Curva 2:
Curva 3:
Curva 4:
Curva 5:

constante de acoplamiento para

campo molecular de Weiss para =z

campo molecular de Oguchi para
constante de acoplamiento para
constante de acoplamiento para

'p]

120

1
100

80

40

20
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para #z = 6 y z = 8 y D> 150 para Z = 12) la temperatura criti-
ca (o RTc ) se hace constante, es decir un aumento de D no se
tradute en un aumento de R T, , esto sucede en las tres apro-
ximaciones usadas, este resultado es ihportante pues se puede
mostrar que la temperatura critica debe permanecer finita cuan-.
do D—> e . En ACMW el sistema tiene tres autovalores de ener-
gia &, =—§,(3H—D , éL:O , €, =%{3H"D , corres-
pondientes a Tos estados J{1) | 10> v |1-1) respec-

tivamente. La separacidn entre 54 y 8,% (o entre 61 y

sible que aumentos de temperatura produzcan transiciones entre

L ) es proporcional a D, por lo tanto para D pequefio es po-

estados, pero cuando D es muy grande la separacidén entre los
niveles es tan grande que resulta imposible obtener transicio-
nes entre los estados, por 1o que ’erg debe converger cuan-
do D se hace infinito. M4&s aln, es posible encontrar analiti-
camente Ta temperatura critica para los casos particulares

D =0y D>, para otros valores de D se obtiene una ecuacion

que debe resolverse numéricamente.
i) caso D = 0

Cuando D = 0 la ecuacién (3-14) es:

2z f@/hT -2 j(fih’f
— _ C = =
J - 2EA/RT EE:

240 kT
- +& +1

usando el hecho de que 0 — 0 cuando hfr—w%\iTl_ se puedeh

expandir en serie las exponenciales y considerar sélo los tér-
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minos lineales, con ello la ecuacidon (3-14) se transforma en:

6‘» = J_ +“2£?/G//“\T¢ —j.'f‘nzi;‘fg/bj‘c
L +2280fk1e +1-2430r + 4

simplificando y arreglando se tiene:

AC M\ r‘ 8 ( 4 L’)
__h__l_“ (D=0)= —% Z = J 1066 (2<8)
pt (L6 (2o

A
ii) caso D—®

Cuando D # O la magnetizacidon reducida

(ec. 3-14) es:

224G/T -224T/kT
G =5 — S
- A4S kT | -2240/rT  =DaT
C ! +e M e

._D T
si D-—= 0 entonces I Ik —> 0 y expandiendo en serie

las exponenciales y tomando s6lo los términos Tineales se tiene:
| 12 (2=0)
(Z2=9)

)

/l [z =12

Para ACMO intentar encontrar analiticamen-
te una expresion para }1'Eﬁ/§ no es tan sencillo; si bien al
considerar D = 0 la matriz Hamiltoniana es diagonal To que se

obtiene para h—nl/ﬁ, es una expresion que debe ser resuelta

numéricamente.

Los resultados obtenidos en este trabajo

muestran que:
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A LMY

e iDsw) 1‘5 ((’MC/CP@‘ :{?I&‘»,d/\t(_: JI“C Z)
—== A M W -

'C {D=0)

Esto indica que la influencia de la aniso-
tropia sobre las temperaturas criticas es mayor en ACA que en
ACMW y dentro de ACA es mayor cuando es menor el nimero de ve-

cinos.

Resulta ademas interesante analizar la e-
nergia interna obtenida mediante ACA y compararla con la obte-
nida al usar ACMW (grafico.7). La energfa interna tiene un
curioso comportamiento, primero comienza a disminuir cuando
la temperatura disminuye por debajo de la temperatura critica
pero luego alcanza un minimo y comienza a aumentar, este com-
portamiento es debido al "mal comportamiento" del campo efec-
tivo. La principal critica que puede hacerse a la funcidn ener-
gia interna es que resulta dificil de entender el hecho que
al bajar la temperatura por debajo de un cierto valor la ener-
gia interna total del sistema aumente, esto se traduce en un
calor especifico negativo para bajas temperaturas, 1o cual no
es féciT de explicar. La energia interna total calculada me-
diante ACMW no tiene estos inconvenientes, disminuye al disminuir

la temperatura hasta hacerse constante a temperaturas suficiente
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GRAFICO 7.

60.

Energfa interna v/s kT, en unidades arbitrarias; para z= 8,

Curva 1: constante de acoplamiento,
Curva 2: campo molecular de Weiss

g

1
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mente bajas,esto implica que el calor especifico es cero para
T =0, y éste si es un resultado fisicamente aceptable. Di-
ferentes valores de D. no cambian la forma de Ta energia inter-
na total para nfnguna de las dos aproximaciones que se estdan

comparando, s6lo cambian los valores numéricos.

Sin embargo, si nos Timitamos a la energia
de intercambio entre los iones, calculada mediante ACA, el re-
sultado es completamente diferente. E1 término de intercambio

del Hamiltoniano es:

X,'Wf},‘ = ’92 j/ Z (B’L g:)

(y,})

el cual se transforma en

L inken :~2jzi%'i
al considerar interaccidén s6lo con los z primeros vecinos. Esto

significa que Ta energia de intercambio LJwEL es:

Ut = o y=-242{53,)

. /

donde <...) es el promedio térmico estadistico definido

segin (3-4). Usando la definicidén de funcidn correlacidn de
7,

spin (é (7 ) (ec. 6-23) la energia interna de intercambio

es simplemente:
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La funcidn ZXLT> se muestra en el grafico
14 para diferentes valores de D y =< . De la forma de Z(T)
se tiene que la energia de intercambio (y el calor especifico
de intercambio) tiene una forma fisicamente aceptable, es de-
cir comienza a disminuir al bajar la temperatura (T < 1. )
para finalmente hacerse constante a temperaturas suficiente-
mente bajas, con este comportamiento el calor especifico de

intercambio es cero a temperatura cero y positivo para tempe-

¥
raturas entre cero y 72

B. Caso:0&x (L1

Se mostraran los resultados obtenidos cuan-
do se considera el término bicuadratico en el Hamiltoniano.
Tal como se sefialé anteriormente la influencia del término bi-
cuadratico es estudiado solo dentro de ACA. E1 principal obje-
tivo es ver de qué manera se modifican los resultados obteni-
dos cuando la anisotropiadel campo cristalino y la interaccidn

de intercambio bicuadratico son consideradas.

Lo primero que se puede notar es que tampo-
co se tiene una saturacidén completa de la magnetizacidn a tempe-
ratura cero, los valores obtenidos para GWTEOke muestran en Tla

siguiente tabla, para z = 8.
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D\\: 0 5 1

0.9959 0.9955

5 0.9973 0.9972 0.9930
1 | b 0.9990 0.9920

o % 1. 1. 0.9920

Anteriormente se hizo notar que cuando

> = 0 un aumento de D conduce a que 0 — 1 cuando T—0,
de Ja tabla anterior se puede ver que para == .5 el aumento
de D también ayuda a una saturacidn completa pero cuando %= 1
Ta cosa es a la inversa, es decir un aumento de D disminuye la
magnetizacion a temperatura cero. Al analizar las curvas de
magnetizacidn reducida v/s temperatura reducida (grafico 8) se
tiene que para =X = b la curva Correspondiente a D=4 esta
por encima de la correspondiente a D = 0 para cualquier tempe-
ratura en el intervalo O< T < T. ; sin embargo cuando = =1

la situacion es a la inversa, o sea la curva para D = 0 esta

por encima de la curva para D = 4. Este comportamiento sera

discutido en el prdximo capitulo.

La inclusidn del término bicuadrdatico no
cambia el comportamiento del campo efectivo pues subsiste el
hecho de que se anula cuando la temperatura tiende a cero (gra-
fico 9). Cuando se mostraron los resultados obtenidos con

* = 0 se hizo notar que el campo efectivo era mayor para

D = 4 que para D = 0, y se dijo que este aumento podfa ser la
explicacidn de que la magnetizacidn se sature, a temperatura

cero, para D =2 4. Sin embargo, al considerar o =1 vemos
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T/T¢

GRAFICO 8.

Magnetizacion reducida v/s Temperatura reducida. En aprox.
de constante de acoplamiento; para z= 8, 3 =1.

Curva 1: = 0, D
Curva 2: =X
Curva 3: «
Curva 4: <«

(@]

0, D=4
i, D=0
1, D=4
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GRAFICO 9.

H' v/s Temperatura reducida, unidades arbitrarias. En aprox. de
constante de acoplamiento; para z = 8, g-=

Curva 1: 0;

Curva 2: « 2

Curva 3:

Curva 4

9

b

- 0O 0O
-

v

oo oo
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que la situacidn se invierte pues ahora se tiene que el campo
efectivo para D = 0 es mayor que para D = 4 y en efecto esto
se refleja en que, cuando =< = 1, la magnetizacidn a T = 0

disminuye al aumentar D.

La temperatura critica sigue siendo fini-
ta cuando D—®(grafico 10); pero la inclusién de = la hace
disminuir, ademds hace que RTc se haga constante, como fun-
cion de D, para un valor de D menor que el que se tenia cuando

o = 0. E1 grdfico 11 muestra como varia la temperatura cri-
tica como funcidén de o para diferentes valores de D. Se
puede notar que para <X = 1 ya casi no existe diferencia en-
tre los valores de Ce = R_TE/{é' cuando D> 10 (para z = 8)
y D > 5 (para Z = 6).

Respecto a las propiedades termodinamicas
del sistema, los graficos 12, 13 y 14, muestran la energia in-

terna,entropia y funcién correlacién de spin para vecinos mas

cercanos como funcidn de la temperatura para diferentes valores

de oL y D.

La energia interna total sigue dando orfi-
gen a un calor especifico negativo para bajas temperaturas y no
nay practicamente ningGn cambio en la forma general de las cur-

vas, s6lo en los valores numéricos.

La entropia se comporta en forma correcta,
i.e. se hace cero para temperatura cero; su derivada, respecto

a la temperatura, es discontinua parahr =T 19 que significa
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FIGURA 10.

= }QTZ/j v/s ¥/§ . En aprox, de constante de acopla-
miento.
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GRAFICO 11.

tc = kTc/4  v/s S~ . En aprox, de constante de acoplamiento.

Para 2= 8 (1inea 1lena),

Curva A: D =0, Curva B: D = .5, Curva C: D =5,
Curva D: D = 10, Curva E: D = oo

Para z = 6 (1inea punteada) 4

Curva a: D = 0, Curva b: D = 5, Curva c: D =0@
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i,

GRAFICO 12

Energia interna v/s kT, en unidades arbitrarias;
para D =0, z=8, 4=1

Curva 1: = =0
Curva 2: = =1
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S/kg

GRAFICO 13

Entropia v/s temperatura reducida; para Z= 8, /3/= L.
Curva 1: =x =0, D =0;

Curva 2: =0, D = 4;
Curva 3: =<=1, D = 0;
Curva 4: =1, D =4
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Funcidn correlacidon de spin de pares de:primeros vecinos
Temperatura reducida; para Z = 8,

Curva 1:
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Curva 2: =
o

Curva 3:
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que la transicion de fase del estado ferromagnético a un estado
paramagnético es de seqgundo orden y finalmente S —k 9
cuando T —> @ 1o cual también es fisicamente correcto pues

el sistema par de iones que se esta analizando tiene nueve es-

tados.

Por G1timo Ta funciéﬁ correlacidon de spin
(& ) muestra que para temperaturas mayores que la temperatura
critica los spines de ambos iones no son totalmente independien-
tes uno de otro“(Z!#()Pm@‘T>7; ). Es interesante notar que,
para Z = 8, cuando D = 0 el valor de g para47'7;rc, es inde-
T T

pendiente de o« y para | < | ¢ la curva correspondiente a

o= 1 esta por encima de la curva para o<

.5 y esta Gltima,
a su vez, por encima de la curva para <X = 0. Cuando D = .5
las tres curvas se cruzan para un cierto valor de .r/71_1igera-
mente menor que 1 y desde ese punto en adelante se tiene que

C (= =1) < C(x = .5)< 7% (<= 0); para D = 4 el cruce

se produce para un valor de WT/TQ_menor al del caso anterior,
(cuando D = .5); finalmente cuando D = 150 la situacidon es a
la inversa del caso D = 0, i.e, g(o(:l_}<\/é(@<=.5)<g(®<=())
para todo valor de ~T/T , la diferencia entre 4 (x= 0) vy

h

(e¢ = .5) es tan pequefia que esta Gltima curva no se ha incluf-

do para mayor claridad del dibujo.

También resulta interesante estudiar 1la
evolucion de los autovalores de energia del Hamiltoniano en
términos de o¢ , estos se muestran en los graficos 15, 16 y

17 para D = 0, 10 y 100 respectivamente cuando RT = 3% ﬁ =1

¥



Niveles de energia v/s <=, unidades arbitrarias; para D
kT =3, z=8, d =1.
1: <2-2[H,]7-2)

Curva
Curva
Curva
Curva
Curva

3: {2-1/ ¥, 12-4
5:§10)K2!10>
RSBV AEEY
9:422/%,]22)

GRAFICO

Curva 2:(1-1/3(,,/1-1}

Curva 4: 00 [¥,]p0
Curva 6: ?2 0/¥, )20

Curva 8:¢2 1] #,/21
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GRAFICO 16

Niyeles de energia v/s =& ; para
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GRAFICO 17.

Niveles de energia v/s =t ; para D

N

100, kT =3, Z=38,
1.

15.
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y 2 = 8. A1l comparar estos tres graficos se advierte que el
"cruzamiento" entre los autovaiores aumenta notoriamente al
pasar de D = 0 a D = 10, sin embargo para D = 100 la dependen-
cia de ellos (los autovalores) con « es casi una recta y no
se produce ningdn "cruce" entre unos y otros. Mas interesante
resulta el graficar 105 autovalores, como funcidon de o , para
RT =7 (graficos 18,19 y 20) bara los mismos tres valores
de D (D = 0, 10‘y 100). En ellos se nota que para ol > X o
(donde o(cr es el valor de o< para el cual e](sistema deja
de ser ferromagnético, el cual depende, evidentemente, de 1los
valores de D y ‘17’ elegidos) los autovalores de energia son
degenerados. Esta degeneracidon proviene de que el campo efecti-
vo se hace nulo y por lo tanto el término de interaccidn entre
los momentos magnéticos y el campo efectivo se anula por lo que
el Hamiltoniano no depende de S; , aunque si depende de 5;
cuando D # 0, esto contribuye a romper parte de la degeneracion

que se tiene cuando D = 0 (comparar grafico 18 con graficos 19

y 20).

Para facilitar y acortar los calculos resul-
ta Gtil calcular la probabilidad de ocupacidén de cada uno de
los estados del sistema, esta es:

-€ kT
P. C

- Z ({E‘MT

C

siendo £ ; el autovalor de energia que corresponde al estado

fL> del sistema. A modo de ejemplo se tiene que para ¥ = 8,
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GRAFICO 18

Niveles de energia v/s =X , unidades arbitrarias; para D = 0
para kT =7, Zz= 8, '3=l.
Curva 1:{2-2/#,]2-2)

L]

Curva 2:{Q4-41¥, 1-4)

Curva 3:2-4[#[2-0) Curva 4: (o om,l]oo;
Curva S:{iof¥ [10% Curva 6: <20/¥,[20
Curva 7: &L V¥, 1LY Curva 8:¢2{ ““’J’“?

Curva 9:d22/¥, |22
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GRAFICO 19

Niveles de energfa v/s = ; para D =10, kT =7, 2= 38,

¢ = 1.
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GRAFICO 20.

Niveles de energia v/s = ; para D = 100, kT =

4= 1.
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hj‘= 3y D=0 1la probabilidad de ocupacidn de cada uno de los

cuatro estados de mas baja energia es

Estado == 0 - wD 1
l22) l .9437 .9358 .8697
21> = .0423 .0476 .0867
11> | .o0112 .0125 .0229
l20) | .0020 L0024 .0090

los otros 5 estados juntod = i .0008 .0017 .0090

para D = 10 (RT = 3 y 2 = 8) los resultados son aln mis espec-
taculares pues la probabilidad de ocupacién P, de cada uno

de los dos estados de mds baja energia es:

= =0 .5 1

Py = .9988 . 9970 . 9310

PL = .0007 .0015 .0454

los otros 7 estados = .0005 .0015 .0236

juntos

todo esto indica que para bajas temperaturas (RT<3) se pue-
den considerar sélo los estados de mas baja energia (cuatro

en el caso D = 0 y uno en el caso D = 10). EI poder trabajar
con unos pocos niveles de energia facilita los cadlculos en for-
ma considerable y se podria, incluso, intentar calcular anali-

ticamente las propiedades del sistema.
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ag

5 1
GRAFICO 21.

H' v/s magnetizaci6n reducida, unidades arbitrarias;
Para z = 8, 4=1

Curva 1: campo molecular de Weiss, = = 0, D =0.

En aprox. de constante de acoplamiento:

Curva 2:% = 0, D 4,
Curva 3:>= 0, D = 0;
Curva 4:%= 1, D =0;
Curva 5:== 1, D = 4.



VIII 'RESUMEN, DISCUSION Y CONCLUSIONES

Se estudidé un sistema ferromagnético des-
crito por un Hamiltoniano de Heisenberg al que se le agreg6é in-
teraccion de intercambio bicuadrdatica y anisotropia uniaxial
debida al campo cristalino. La interaccién bicuadratica se con-
siderd como una correccid6n a la usual interaccidon de Heisenberg
y la anisotropia del campo cristalino se incluyd en o1 Hamiltonia-

no usando el método de Tos operadores equivalentes de Stevens.

Todas Tas propiedades termodinémicas del
sistema pueden ser calculadas conociendo la funcidn particidn;
para conocer la funcién participacion (o equivalente los auto-
valores de energia del Hamiltoniano) existe una amplia varie-
dad de métodos, unos bastantes simples como las aproximaciones
de campo molecular y otros complejos y poderosos que utilizan
funciones de Green, aunque ninguno de ellos es exacto, todos
se basan en alguna aproximacion. Un método relativamente sen-
cillo y que proporciona resultados bastante buenos es la l1lama-
da aproximacion de constante dec acoplamiento, y es este, preci-
samente, el método que se usO para conocer los autovalores de
energia y coﬁstruir la funcidon particion y con ello calcular
algunas propiedades termodinamicas del sistema como, por ejem-

plo, la magnetizacion espontanea, energia interna, entropfa,
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energia.libre de Helmholtz y funcidn correlacion de spin, todo
para el caso particular de sistemas con spin uno, aunque el

método puede ser usado para sistemas con spin arbitrario.

E1 principal objetivo era ver de qué forma
se modificaban estas funciones termodinamicas cuando la inter-
accion bicuadratica y la anisotropia eran variadas independiente—.
mente. Los resultados obtenidos muestran que existe una fuer-
te dependencia de las propiedades del sistema con la interac-
cidn bicuadratica y con la anisotropia, y ademas se observd

que en algunos casos ambas compiten "aplacandose" mutuamente

y en otros cooperan constructivamente.

Primero se discutiran los resultados obte-
nidos cuando = = 0, en esta parte la discusién se hard prin-
cipalmente sobre los resultados obtenidos mediante los tres

métodos empleados, con ello se pretende mostrar que ACA es,efec-

tivamente, un mejoramiento de los otros dos métodos.

Los graficos 1, 2, 3, y 6 muestran que las

temperaturas criticas obtenidas mediante ACA son siempre meno-
res que las obtenidas por ACMW y ACMO. Cuando D = 0 los va-
lores de hT}//i' pueden compararse con los de Rushbrooke’y
Wood /15/ quienes usando un método Tlamado: expansidn a altas

temperaturas (EAT) obtuvieron "lo que parece ser una muy buena
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aproximacién" /1/ para te = th/ff» para varias redes,
y hacen notar que sus resultados pueden ser reproducidos con

un error menor que 1% por la relacidon empirica:

tc :7”‘6(; (Z‘i)[ﬂiﬁ(Sf-i)-i]

la cual, para spin 1, se reduce a:

Pn la siguiente tabla se comparan los valo-

res de ‘CC para-Z = 6, 8 y 12.

2 = 6 z = 8 2 =12
ACMW 8.0 10.66 16.0
ACA 5.92 8.70 14.0
EAT Sl s 7.66 12.03

E1 que las temperaturas criticas obtenidas
mediante ACA estén mas cercanas a las obtenidas por EAT que 1as
de ACMW indicaria que, al menos para altas temperaturas (‘Tw:Tk),
el tomar un campo efectivo que no es proporcional a Ta‘magne—
tizacién (contrariamente a lo que hacen las aproximaciones de

campo molecular) es un avance en la direccidn correcta.

Respecto a la influencia del parametro de
anisotropfia sobre las temperaturas criticas, el grafico 22 mues-

tra ‘rc_(D)/'Tc_kO), para # = 6, en funcidn de D para ACMW y
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GRAFICO 22.

Tc (D)/Tc(0) v/s D; para X =0, z =46, jf=
Curva 1: campo molecular de Weiss,

Curva 2: constante de acoplamiento,

Curva 3: resultados de Devlin,

Curva 4: resultados de Anderson y Callen

86.



8 .

ACA comparadas con las obtenidas_por Anderson y Callen /16/
y Devlin /17/ usando funciones de Green. Los resultados de
ACA subestiman la importancia de D respecto a los de Devlin
pero son, en ese sentido, mejores que los de ACMW; los resul-
tados de Anderson y Callen tienen el problema de que Te—w

cuando ])-—% s o)

Lamentablemente puesto que D no es un pa-
rdmetro que puede variarse experimenta]ménte (como 1o es Tla
temperatura), sino que es intrinseco a cada material, no re-
sulta claro decir, cuantitativamente, cuan "mejor" es una cur-
va que otra. SO0lo puede decirse, en términos cualitativos,
que la importancia de D en Tas temperaturas criticas es mayor

en ACA que en ACMW.

A continuacidon se discutirdn las modifica-
ciones que sufrieron 1os resultados anteriores al ser incluf-

da Ta interaccion de intercambio bicuadratica.
B. 0 £ x < 1

A pesar de estar bien establecidas las ba-
ses tedricas para la inclusién de la interaccién de intercambio
bicuadratico en sistemas magnéticos /18/ y /19/ un cierto inte-
rés por su estudio surgid sélo después que Harris y Owen /20/

y Robdell y otros /21/ mostraron que existiria una apreciable

contribucidn de la interaccidn bicuadrdtica a las propiedades
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En el grafico 22 se mostrd Te (D)/T(0)
como funcidn de D para e =0 (2=6 ) y se dijo que ACA, a
pesar de dar mejores resultados que ACMW, subestimaba la in-
fluencia de la anisotropfa de campo cristalino. ET1 grafico
23 muestra | ¢ (0)/ Ta(0) (para Z = 8) cuando se incluye
la interaccidn de intercambio bicuadratico y se compara con
los de Devlin y los de Anderson y Callen (los cuales consi-
deran o = 0). Para o = .5 la dependencia de /TQ (D)/W}_(O)
con D es mayor que para oL = 0; para < =1 la dependen-
cia con D es notoriamente mas fuerte, incluso es mayor que

la obtenida por 1los otros autores.

E1 parametro << , al igual que D, también
es intrinseco a cada material por lo que tampoco puede ser

variado experimentalmente para "verificar" los resultados ob-

tenidos.

Evidentemente al método usado en este
trabajo (la aproximacidn de constante de acoplamiento) se Te
pueden hacer varias criticas y tal vez la mayor de todas sea
la validez de la aproximacién empleada en (6-2) para escribir

el Hamiltoniano para'el "racimo l-spin".

X=-9pHS, -DS;

1 2

pués la interaccién bicuadratica es considerada sélo implici-
tamente en el campo efectivo, quizas un método similar al usado

por Lines y dJones /23/ para sistemas antiferromagnéticos, en



15t To(D)/T0)

GRAFICO 23

Tc(D)/Tc(0) v/s D; para 2= 8, 4= 1.

90.

Curva: 1 campo molecular de Weiss. En aprox. de constante de

acoplamiento
Curva 2: == 0, Curva 3: K =,5,

Curva 4: <A =1 Curva 5: resultados de Devlin

Curva 6: resultados de Anderson y Callen
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el que la interaccion bicuadrdtica es considerada de manera

explicita puede ser un importante mejoramiento del método.

Por G1timo una extensién inmediata de
este trabajo seria el estudio de materiales amorfos descritos
por el modelo de Harris, Plischke y Zuckermann /24/ y anadien-

doles la interaccidén de intercambio bicuadratica.
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