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Resumen

En la presente Tesis se estudian diferentes aspectos de la dinamica y la termodinamica de
dos sistemas frustrados sin desorden inspirados en materia condensada: un modelo tridi-
mensional en red para vidrio estructural y un modelo bidimensional de pelicula magnética
ultra-delgada. El tratamiento de los dos temas se hace a través de un abordaje teorico,
utilizando diferentes técnicas de simulacion computacional. El la primera parte de la tesis
estudiamos un modelo magnético definido en la red cubica tridimensional. En él, los mo-
mentos magnéticos estan sometidos a fuerzas competitivas: una interaccion ferromagnética
entre espines de sitios mas proximos y una interaccion antiferromagnética entre espines de
sitios segundos vecinos. Este modelo ha sido muy estudiado en el contexto de fenbmenos
criticos, pero en 1991 fue revisitado en su version Ising por Shore y colaboradores quienes
imaginaron que podria tratarse de un modelo simple capaz de capturar los ingredientes y
la fenomenologia propia de vidrios estructurales. En particular, en esos trabajos mostra-
ron que a muy bajas temperaturas el sistema se ordena en una fase ferromagnética con
dinamica lenta, caracterizada por el desarrollo de barreras de energia libre que dependen
linealmente del tamafio de los dominios ordenados. Esto lleva entonces a una dinamica en
la cual el tamafo lineal de los dominios crece logaritmicamente en el tiempo. Curiosos por
este resultado, nosotros decidimos abundar mas en las propiedades el modelo. En parti-
cular presentaremos por primera vez un detallado estudio de los estados fundamentales
y del diagrama de fases del modelo, con una completa caracterizacion de las transiciones
termodinamicas observadas. También mostraremos el estudio de la dinamica de enveje-
cimiento y la llamada Relacion de Fluctuacion-Disipacion del modelo, la cuales en algin
sentido desmienten la hipotesis original de que el modelo presenta una dinamica propia
de vidrios estructurales. Luego repetimos este mismo estudio, tanto termodinamico como
dinamico, para el mismo sistema pero ahora modelado con espines Heisenberg clasicos. Si
bien el diagrama de fases termodinamico es muy similar al observado en la version Ising del
modelo, la dinamica presenta diferencias sustanciales, ahora si con caracteristicas propias
de sistemas vitreos complejos. En la segunda parte de la tesis estudiamos las propieda-
des termodinamicas de un modelo bidimensional con variables de Heisenberg usado para
modelar peliculas magnéticas metalicas de unas pocas mono-capas atomicas (tipicamente

entre 2 y 5) crecidas en sustratos no magnéticos. En él se llevan en cuenta los principales



ingredientes microscopicos involucrados en estos sistemas, a saber, interacciones de inter-
cambio a primeros vecinos, interacciones dipolares y un término de anisotropia cristalina.
Como sucede en la primera parte de la tesis, la competencia entre las diferentes interac-
ciones da lugar a un diagrama de fases muy rico, con presencia de variados tipos de orden
magnético. Caracterizamos especialmente cada una de las transiciones encontradas, con
especial énfasis en la llamada Transicion de Reorientacion Magnética, y podemos reprodu-

cir casi completamente la fenomenologia observada en sistemas reales.
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Abstract

The present Thesis concerns different dynamical and thermodynamical aspects of two
different frustrated magnetic systems without imposed disorder, namely, a tridimensional
lattice model for structural glasses and a bidimensional model defined to study the physics
of ultra-thin magnetic films. These topics are studied from a theoretical point of view, using

mainly numerical simulations.

In the first part of this Thesis we analyze a magnetic model defined on the tridimensional
cubic lattice. Each magnetic moment is submitted to two different and competitive inter-
actions: a ferromagnetic exchange interaction between nearest-neighbor moments plus an
antiferromagnetic interaction between next-nearest-neighbor moments. This simple model
had been previously studied in the context of critical phenomena, but in 1991 was revisited
in its Ising version by Shore et al. who expected to be able to reproduce the physics of struc-
tural glasses. In particular, they found that at low enough temperatures the system orders in
a ferromagnetic phase with slow relaxation dynamics, characterized by a linear dependence
of the free energy barriers on the size of the ordered domains. This behavior yields to the
appearance of a logarithmic domain growth phenomenon. Intrigated by this result, we deci-
ded to further explore the properties of the model. In particular, we present a very detailed
studied of the ground states and the phase diagram of the model, with a complete charac-
terization of the transition lines observed. We also analyze the aging dynamics and the so
called Fluctuation-Dissipation Relation of the model. This study refuses the original assum-
ption on the glassy character of low temperature ferromagnetic phase of the Ising version of
the model. Next, we repeat the same study, of both the static and dynamical properties of
the model, but now replacing the Ising variables by classical Heisenberg spins. Though the
phase diagram is similar to the former, the aging dynamics and the Fluctuation-Dissipation
Relation clearly indicates the existence of a true glassy phase at very low temperature which

captures many of the physical properties observed in structural glasses.

In the second part of the Thesis we study the thermodynamical properties of a magnetic
model with classical Heisenberg spin variables introduced to mimic the physics of ultra-thin
magnetic films grown on non-magnetic substrates and with only a few monolayers thickness
range, typically between 2 and 5 ML. This model takes into account the main microscopical

ingredients, namely, nearest-neighbor exchange interactions, long-range dipole-dipole inte-



ractions and magneto-cristalline anisotropy. As we show in the first part of the Thesis, here
again the competition between all these interactions gives place to an extremely rich phase
diagram with many different kinds of magnetic order. We characterize all the phase transi-
tions observed, and particularly focus on the so called Reorientation Transition. It is here
worth to stress that this simple model is able to reproduce almost all the physical properties

observed in real ultra-thin magnetic films.
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Numerical simulation studies.
Classical spin models.
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Magnetic properties of monolayers and thin films.
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- ¢ Acaso queréis aprender fisica?

- ¢ Y qué cuenta esa fisica?

- La fisica es la que explica el principio de las cosas
naturales y las propiedades de los cuerpos; discurre
sobre la naturaleza de los elementos, de los meta-
les, de los minerales, de las piedras, las plantas y los
animales, y nos ensefa la causa de todos los meteo-
ros, el arco iris, los fuegos fatuos, los cometas, los
relampagos, el trueno, el rayo, la lluvia, la nieve, el
granizo, los vientos y los torbellinos.

- Hay demasiado alboroto en todo eso, demasiado

lio.

Moliere, 'El burgiés gentilhombre'.






Introducci on

En el contexto del estudio de so6lidos cristalinos, los modelos en red han sido y siguen
siendo de fundamental importancia para la Fisica Estadistica y la Teoria de la Materia Con-
densada. Si bien es cierto que generalmente suponen grandes simplificaciones en la des-
cripcion microscopica de los sistemas reales, también es cierto que proveen a la fisica teori-
cay experimental de un marco predictivo poderoso, alli donde los modelos muy detallados
resultan dificiles, y a veces imposibles de resolver. Sin duda el puente que la Mecanica Es-
tadistica construye entre la fisica microscopica de atomos y moléculas y la termodinamica
macroscopica de solidos reales es uno de los logros mas fascinantes de la fisica del siglo
XX.

Si bien una importante porcion de la materia que nos rodea se encuentra en estado
de equilibrio termodinamico, los fenbmenos mas curiosos de la naturaleza suelen ocurrir
fuera del equilibrio, donde lamentablemente las prescripciones de la Fisica Estadistica de
equilibrio no se pueden utilizar. Entonces, una pregunta importante que debemos hacernos
es la siguiente: ¢cuales son los ingredientes microscopicos que diferencian a los sistemas
gue relajan facilmente al equilibrio termodinamico de aquellos otros que parecen preferir
mantenerse, al menos por largos periodos de tiempo, en estados de no equilibrio, sean o

no estacionarios?
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Un principio fundamental y generalmente implicito de la Mecanica Estadistica nos dice
gue a escala macroscopica, el todo es mucho mas que la simple suma de sus partes. Y es
agui donde las interacciones entre los constituyentes de un sistema se tornan fundamenta-
les ya que, en definitiva, son ellas las responsables de su comportamiento global, ya sea en
equilibrio termodinamico o en condiciones mucho mas generales. Se sabe hoy que la exis-
tencia de interacciones competitivas produce efectos muy serios en el paisaje energético
de un solido cristalino, generando mecanismos muy lentos de relajacion al equilibrio. Esta
complejizacion del paisaje energético y su consecuentes derivaciones dinamicas tienen su
origen en el concepto de frustracion microscopica. Decimos que un sistema es microscopi-
camente frustrado cuando no es posible encontrar una configuracion del mismo tal que
todas las interacciones de pares de constituyentes, cualesquiera sean éstos, se minimicen

simultaneamente.

A partir de la década de los '70 los fisicos estadisticos pusieron especial atencion en
el estudio de sistemas en red con interacciones aleatorias, usualmente llamados sistemas
desordenados. En particular, el interés por modelar los llamados vidrios de espin fue una
gran fuente de inspiracion tedrica que gener6 poderosos métodos estadisticos, tanto analiti-
cos como numeéricos. Es facil entender que la presencia de aleatoriedad en las interacciones
puede dar lugar, eventualmente, a interacciones competitivas. Esta competencia conlleva un
aumento en el nimero de estados fundamentales, la proliferacion eventual de estados meta-
estables y en consecuencia la complejizacion del paisaje energético del sistema. Asi, a lo
largo de los afios, se ha consolidado la idea de que la fuente de complejidad, tanto dinamica

como termodinamica, es la presencia de elementos aleatorios a nivel microscopico.

Que el desorden puede inducir frustracion, y ésta complejidad, es algo bien establecido
hoy. Sin embargo, en este trabajo nos interesa ocuparnos de una categoria diferente de
sistemas fisicos: aquellos que presentan frustracion a nivel de las interacciones entre sus
componentes, pero cuyo origen no viene dado por desorden microscopico, sino por la exis-
tencia de competencia en la naturaleza de la interaccion de pares en funcion de la distancia

entre atomos o moléculas.

De las muchas consecuencias que la frustracion trae al comportamiento macroscopico,

nosotros estamos interesados en dos aspectos particulares. Por un lado, en las propiedades



Figura 1.1: Dominios magnéticos en una pelicula de Fe(3,5ML)/Ni(10,6ML)/Cu(001) luego de aplicar un pulso
magnético con direccion practicamente paralela al plano de la muestra. La pelicula se mantiene en una fase
de burbujas a medida que la temperatura aumenta hasta 7' = 360K, temperatura en la cual las burbujas se
vuelven alargadas, indicando la transicion a una fase de fajas. A T' = 370K las fajas estan ya bien definidas, y
si entonces se comienza a bajar la temperatura, la pelicula se mantiene en esta fase de fajas hasta temperatura

ambiente, indicando que la fase de burbujas es en realidad meta-estable en ausencia de campo magnético [1].

de equilibrio y meta-equilibrio. Por el otro, en la dinamica de relajacion. Veremos a lo largo
de los capitulos de esta tesis que ambos aspectos estan intimamente relacionados entre

-

Sl.

Con respecto al equilibrio termodinamico, sabemos que la existencia de frustracion pro-
duce un aumento del nUmero de estados fundamentales, nUmero que eventualmente puede,
bajo ciertas condiciones, diverger en el limite termodinamico. En particular, estos estados
presentan patrones espaciales muy diferentes a los cominmente observados en sistemas
con interacciones homogéneas. La proliferacion de estados fundamentales con diferentes
simetrias espaciales da lugar entonces a diagramas de fase muy ricos si los comparamos
con aquellos correspondientes a sistemas no frustrados. En la figura 1.1 pueden observar-
se, a modo de ejemplo, algunas de las complejas fases de dominios magnéticos obser-
vadas experimentalmente por J. Choi y colaboradores [1] en una pelicula ultra-delgada de
Fe(3,5ML)/Ni(10,6ML)/Cu(001) a diferentes temperaturas. En este caso la competencia en-
tre las interacciones ferromagnéticas de intercambio entre atomos proximos compite con las
interacciones dipolo-dipolo, mucho mas complejas y de largo alcance. Y esta competencia

es la responsable de la aparicion de las fases de fajas y de burbujas mostradas en la figura.

Desde el punto de vista dinamico, los sistemas frustrados suelen quedar atrapados en
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estados casi-estacionarios, cuyo tiempo de vida medio puede eventualmente diverger. Por
eso, sin duda uno de los desafios mas importantes de la fisica estadistica moderna es el
desarrollo de un marco teorico general de los procesos de no-equilibrio. Lamentablemente
no existe hasta hoy un enunciado general equivalente a la Teoria de Boltzmann-Gibbs para
sistemas en equilibrio termodinamico, que siente las bases de una teoria Unica de siste-
mas en estados casi-estacionarios de no-equilibrio. Al no contar con este marco general,
lo fisicos se dedicaron al estudio especifico de la dinamica de los mas variados sistemas,
con la esperanza de entender, al menos fenomenolégicamente, el proceso de relajacion al
equilibrio. Asi, gracias a estos estudios tanto te6ricos como experimentales, fue posible ob-
servar que los sistemas reales (en particular los solidos) se pueden clasificar de acuerdo a
la forma en que relajan en unas pocas categorias o clases de universalidad, como de hecho

sucede en la fisica de los fendbmenos criticos.

Una de las mltiples clases de universalidad dinamica que surge de los estudios experi-
mentales y tedricos es la de los sistemas vitreos, cuya definicion es atn algo difusa. Estos
estan caracterizados por un drastico frenado del proceso de relajacion al equilibrio cuando
ciertos parametros del sistema son alterados. Dado que el tiempo caracteristico de relaja-
ciobn aumenta en varios ordenes de magnitud en la fase vitrea, es comin que éste exceda
ampliamente los tiempos usuales de medicion en un laboratorio (del orden de horas o inclu-
so dias). En este sentido, se dice que los sistemas vitreos son de naturaleza dinamica, ya
gue es muy dificil medirlos en condiciones de equilibrio termodinamico. Frente a una familia
de sistemas que dificilmente se observan en equilibrio, la existencia de herramientas teori-
cas capaces de permitirnos hacer predicciones se torna especialmente indispensable. Es
por esta razon quiza que el estudio de las propiedades dinamicas de sistemas con compor-
tamientos vitreos se ha tornado uno de los campos mas activos y a la vez mas polémicos

de la fisica estadistica actual.

Objetivos generales y organizacion de la tesis

El objetivo de esta tesis es realizar un aporte teodrico al estudio de diferentes aspec-

tos termodinamicos y dinamicos de los sistemas con frustracion y sin desorden. Para ello



abordamos el estudio, mediante simulaciones numéricas de Monte Carlo, de dos mode-
los magnéticos extraidos de dos contextos diferentes: el primero del modelado estadistico
de vidrios estructurales en redes, y el segundo del estudio de peliculas magnéticas ultra-

delgadas.

En la Parte | abordaremos el estudio de las propiedades dinamicas y termodinamicas
de dos modelos de sistemas magnéticos tridimensionales con interacciones competitivas de
corto alcance. Comenzaremos con un marco teérico en el capitulo 2, donde analizaremos
en forma introductoria la dinamica de crecimiento de dominios y la dinamica de relajacion
en sistemas vitreos. En el capitulo 3 presentaremos el modelo, sus antecedentes, y la mo-
tivacion para su estudio. En los capitulos 4 y 5 mostraremos los resultados originales del
estudio de sus propiedades termodinamicas [2] y dinamicas [3], respectivamente. El capitu-
lo 6 esta dedicado al estudio de una generalizacion del modelo tratado en los tres capitulos
previos, y mostraremos los resultados obtenidos sobre su diagrama de fases y sus propie-

dades dinamicas.

La Parte Il de esta tesis esta dedicada al estudio de las propiedades termodinamicas
de un modelo de peliculas magnéticas ultra-delgadas, como asi también a algunos aspec-
tos de su comportamiento magnético en ausencia de campo externo. En el capitulo 7 se
dara una introduccion a la fisica de estos sistemas, se presentara el modelo, los anteceden-
tes tedricos y motivaciones. Finalmente en el capitulo 8 se mostraran nuestros resultados
originales obtenidos en el estudio de su diagrama de fases y de la llamada transicion de

reorientacion [4].

Finalmente en la Parte Il se discutiran las principales conclusiones de esta tesis y las

posibles extensiones de los trabajos analizados.






Parte |

Termodinamica y dinamica de sistemas
magnéeticos con interacciones

competitivas de corto alcance






Marco te orico

En esta primera parte de la tesis estudiaremos las propiedades termodinamicas y dinami-
cas de dos versiones de un mismo modelo magnético tridimensional con interacciones com-
petitivas de corto alcance en la red clbica. La primera version corresponde al limite de ani-
sotropia infinita en el cual asumimos que cada momento magnético esta descripto por una
variable tipo Ising. En el segundo caso relajamos esta condicion y modelamos el momento
magnético en cada sitio con variables tipo Heisenberg clasicas. Para ambas variantes del
modelo nos interesa estudiar el comportamiento dinamico y estatico en funcion de la tem-
peratura, 0 sea, construiremos los correspondientes diagramas de fases termodinamicos.
Finalmente veremos como la termodinamica y la dinamica estan intimamente relacionadas

de forma sutil y compleja.

En el proceso de relajacion al equilibrio de sistemas magnéticos, el fendbmeno de forma-
cion y crecimiento de dominios es de fundamental importancia. Por eso, si bien nosotros no
haremos este tipo de mediciones en esta tesis, si describiremos brevemente en la seccion
2.1 la teoria de crecimiento de dominios. Veremos en el proximo capitulo que estos con-
ceptos son de fundamental importancia para comprender la fisica del modelo estudiado en
esta parte de la tesis. En la seccion 2.2 describiremos algunas formas de caracterizar la
naturaleza vitrea de un sistema, formas que en particular hemos aplicado a nuestro estudio

del modelo en consideracion.

11
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2.1. Crecimiento de dominios

El fenbmeno de crecimiento de dominios es muy comin en la naturaleza y se puede
observar en una gran variedad de experiencias, como la formacion de espumas, el creci-
miento de granos en metales durante el templado o el ordenamiento de una aleacion binaria
después de ser sometida a un subito enfriamiento desde una temperatura inicial muy alta
hasta una temperatura final por debajo de la temperatura de solidificacion. En muchos sen-
tidos, el comportamiento de un sistema cuya dinamica es gobernada por crecimiento de
dominios es muy similar al comportamiento de equilibrio de un sistema en un punto critico:
las funciones de correlacion espaciales y temporales decaen en forma no exponencial y la

dindmica se torna mas lenta de lo usual.

En general, para caracterizar un proceso de crecimiento de dominios es suficiente en-
tender la ley que gobierna el crecimiento de una Unica cantidad tipica, la cual se suele
asociar con la longitud media de una region espacial correlacionada, o en otras palabras, la
longitud media L(t) de un dominio. Y al igual que sucede con otras propiedades dinamicas
(como veremos en la proxima seccion), es posible clasificar los sistemas que presentan cre-
cimiento de dominios en pocas categorias o clases de universalidad, de a acuerdo a cual

sea la ley de crecimiento de L(t).

De todos los comportamientos observados, sin duda el mas frecuente es el comporta-
miento tipo ley de potencia,

L(t) o< t™, (2.1)

donde n suele tomar solo unos pocos valores. Como sabemos que para tiempos largos L(t)

finalmente alcanzara escalas macroscopicas, es de esperar, como sucede en fenbmenos

criticos, que el exponente n no dependa de los detalles microscopicos del sistema, tales

como el Hamiltoniano, la dinamica y la estructura de la red. Dentro de este comportamiento

algebraico, las dos clases de universalidad mas frecuentes corresponden a los casos:

= . = 1/2, conocida como ley de Lifshitz-Allen-Cahn [5, 6], o también dinamica de domi-
nios forzada por curvatura, la cual se observa en sistemas en los cuales el parametro
de orden no es conservado por la dinamica. Los ejemplos mas tipicos corresponden a

aleaciones binarias, crecimiento de granos en metales y crecimiento de dominios en
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espumas. En toda esta tesis, las dinamicas utilizadas seran siempre tipo Monte Carlo
sin preservacion del parametro de orden, por lo tanto, de haber un crecimiento tipo ley

de potencia, deberiamos siempre observar un exponente n = 1/2.

= n = 1/3, conocida como ley de Lifshitz-Slyozov [7], la cual surge usualmente en sis-
temas cuya dinamica es tal que evoluciona preservando el parametro de orden. El
ejemplo prototipico de este tipo de comportamiento es la llamada descomposicion

espinodal.

Sin embargo, a pesar de lo ubicuo de estos comportamientos algebraicos, éstos no son los
Gnicos observados en la naturaleza. Podemos preguntarnos entonces si existen otras cla-
ses de universalidad o si los apartamientos de estas leyes algebraicas son s6lo fenbmenos
anomalos observados en condiciones muy especificas. En particular, se sabe que algu-
nos sistemas desordenados, como por ejemplo los vidrios de espin 0 modelos con cam-
pos externos aleatorios, pueden presentar crecimiento de dominios de forma logaritmica

L(t) o< In (t) (usualmente clasificados con el exponente n = 0).

Durante los Gltimos afios han surgido evidencias de que también sistemas sin desorden
pero con frustracibn microscopica pueden presentar crecimiento de dominios logaritmico.
En particular, se ha especulado que un sistema de dimesion d con degeneracion @ (Q
estados fundamentales), cuando @@ > (d + 1) puede presentar comportamiento logaritmico
a temperaturas suficientemente bajas. No obstante, estas especulaciones no han pasado
de meras suposiciones, ya que en general es muy dificil estudiar el proceso de crecimiento
de dominios ya sea experimental, teérica 0 computacionalmente, sumado al hecho de que la
evidencia existente es alin muy ambigua. Lamentablemente este problema no ha acaparado

aln toda la atencion que su importancia requiere.

Deseamos resaltar aqui que se debe ser muy cuidadoso al estudiar crecimiento de
dominios numéricamente, ya que estos estudios suelen estar afectadas no s6lo por efectos
de tamafio finito, sino por la necesidad de superar transitorios muy largos, lo cual hace muy

dificil alcanzar resultados contundentes y satisfactorios.

Tratemos de describir ahora muy rapidamente el origen del crecimiento de dominios lo-

garitmico. Es posible distinguir, siguiendo [8], cuatro clases diferentes de sistemas, sobre
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la base de como dependen las barreras de energia libre que éstos deben sobrepasar de la
longitud media L(t¢) de sus dominios ordenados. Consideraremos aqui solo el caso de sis-
temas que no preservan el parametro de orden, ya que todas las simulaciones de esta tesis
se haran bajo estas condiciones. En este caso es posible deducir una ecuacion diferencial

ordinaria para la evolucion de L(t) [8] que tiene la forma,

dL(t)  a(L(t),T)
TR (2.2)

Las cuatro clases a considerar son:

= Clase 1: la funcion a(L(t),T) es diferente de cero aln en el limite T — 0 y corres-
ponde a los sistemas que no deben sobrepasar barreras de energia en el proceso de
crecimiento de dominios. El ejemplo prototipico de esta clase es el modelo de Ising
con interacciones de corto alcance y dinamica tipo espin-flip, el cual sabemos que no

se corresponde, desde el punto de vista dinamico, con ningln sistema magnético real.

m Clase 2: a« — 0 cuando T' — 0 pero las barreras de energia libre son independientes
de L. Los sistemas que pertenecen a esta clase se congelan dinamicamente a tem-
peratura cero. Supongamos por ejemplo que existe una Unica barrera de energia libre

de altura Fiz, entonces podemos asumir que,
a(L,T) = age B/

Integrando ahora la ecuacion diferencial 2.2 obtenemos,

L(t) = \/ L§ + aot/7(T)

donde 7(T') = e!'5/T es el tiempo caracteristico que requiere el sistema para sobrepa-
sar la barrera. En estos casos, el crecimiento de dominios sera muy lento (L(t) ~ L)
para tiempos mucho menores al tiempo caracteristico 7(7") pero una vez que supera

la barrera entrara en un régimen tipo ley de potencia L(t¢) o< t™ conn = 1/2.

= Clase 3: las barreras de energia libre dependen linealmente de L(t¢) y la dinamica
del sistema también se congela a temperatura cero. Un ejemplo tipico de sistema de

clase 3 es el modelo de Ising con campo externo aleatorio, donde se obtiene, en el
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limite asintotico ¢ — oo, una ley de crecimiento logaritmica de la forma,

L(t) ~ 5 In )

donde fp es la barrera de energia libre por unidad de longitud.

= Clase 4: las barreras de energia crecen de acuerdo a una ley de potencias de la forma
L™, con m # 1. El sistema otra vez se congela a temperatura nula, como ocurre en las
clases 2y 3. Un ejemplo de sistema de clase 4 es el modelo de Edwards-Anderson [9]

tridimensional para vidrios de espin en la red, y se puede mostrar que en estos casos,

L(t) ~ [In(®)]Y™,  para t— . (2.3)

Si es posible caracterizar o no a un sistema como vitreo de acuerdo a la forma en que
evolucionan su dominios es una cuestion muy delicada. Podemos afirmar que los sistemas
de clase 4 son sin duda los sistemas dinamicamente mas complejos que se conocen. Por
otro lado, sistemas clase 1y 2 tienen una dinamica claramente no vitrea. Pero los sistemas
gue constituyen la clase 3 estan sin duda en un limite difuso, sobre el cual es dificil hacer
especulaciones. Si un sistema clase 3 es vitreo 0 no, requiere un estudio que va mas alla del

mero estudio de dominios.

Existe una creencia generalizada, pero errbnea (como veremos mas adelante), de que
los sistemas de clase 3 estan caracterizados por la presencia de aleatoriedad a nivel mi-
croscopico. Y en este contexto el estudio de sistemas frustrados pero ordenados se torna
particularmente relevante. En particular, el modelo estudiado en esta parte de la tesis co-

rresponde a la clase 3, y no presenta ningin ingrediente aleatorio [10, 11].

2.2. Dinamica fuera de equilibrio en sistemas vitreos

Ya mencionamos que en esta tesis nos proponemos estudiar sistemas que presentan
frustracion a nivel de las interacciones entre sus componentes, pero cuyo origen no vie-
ne dado por desorden microscopico, sino por la existencia de interacciones de naturaleza

competitiva. También adelantamos que el modelo analizado en esta parte puede ser nitida-
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mente categorizado como de clase 3, por presentar a bajas temperaturas un crecimiento de

dominios logaritmico. Resta saber si esto se puede 0 no caracterizar como vitreo.

La forma mas simple de ejemplificar nuestro interés por estos sistemas frustrados y
ordenados es referirnos, a modo de motivacion, a los llamados vidrios estructurales, de
cotidiana presencia en nuestras vidas. Y esta alusion a ellos es particularmente relevante
en esta parte de la tesis ya que el modelo que consideraremos a partir del proximo capitulo

fue introducido precisamente como un prototipo de modelo en red de vidrio estructural.

La forma mas simple de generar un vidrio estructural es mediante el enfriamiento subito
de un liquido (precursor del vidrio) desde una temperatura inicial suficientemente alta hasta
una temperatura final por debajo de la temperatura de cristalizacion T,;. En particular, si
este enfriamiento es rapido, muchas veces la cristalizacion no ocurre y el sistema queda
atrapado en un estado casi-estacionario llamado vidrio. Dado que para T' < T); la fase
cristalina es la fase termodinamicamente estable, ese estado vitreo es meta-estable con
algunas de su propiedades localmente equilibradas y con un tiempo de vida medio que

puede llegar a ser excesivamente grande.

Un liquido formador de vidrio en su fase vitrea se acomoda en estados estructuralmen-
te desordenados, en el sentido que pierde cualquier patron de periodicidad espacial usual
en sistemas cristalinos. Sin embargo este estado desordenado se debe a que el sistema
qgueda atrapado en ciertas regiones del espacio de las fases, pero a nivel de descripcion
microscopica no existen elementos aleatorigee sea necesario introducir a la hora de definir
su Hamiltoniano. La forma mas usual de describir un liquido es mediante el uso de interac-
ciones entre pares de particulas del tipo Lennard—Jones [12], que son repulsivas a cortas
distancias pero atractivas a largo alcance. Para cada par de particulas existe una distancia
bien definida que minimiza la energia del par. Y esta competencia entre atraccion y repul-
sion, cuando el nUmero de particulas es muy grande, impide que el sistema encuentre (al

menos rapidamente) la o una de las configuraciones de minima energia.

Una propiedad importantisima de los vidrios estructurales (y los vidrios en general) es
la llamada dependencia con la historia de la muestra o envejecimiento, observada en su
evolucion dinamica después de una slbita perturbacion. Y si bien no existe alin una teoria

completa capaz de explicar esta fenomenologia, durante los Gltimos afios se hicieron signi-



2.2. Dinamica fuera de equilibrio en sistemas vitreos 17

ficativos avances hacia su completo entendimiento. En particular, veremos que, como suce-
de con la llamada Relacion de Fluctuacion Disipacion (RFD) fuera del equilibrio, es posible
una vez mas definir pocas clases de universalidad dinamica y eventualmente usar estas
categorias para identificar sistemas vitreos [13, 14]. Las dos proximas secciones estan de-

dicadas a discutir estos aspectos dinamicos.

2.2.1. Envejecimiento y dependencia con la historia de la muestra

Una de las propiedades mas llamativa de los sistemas vitreos es que éstos, al igual que
nosotros, envejecen. Esto quiere decir, en términos fisicos, que el sistema tiene memoria
de cuanto tiempo ha estado en la fase vitrea, asi como nuestro cuerpo tiene memoria de
cuanto tiempo hemos vivido, y que cuanto mayor es este tiempo o edad, mas lenta es
su relajacion al equilibrio (asi como nosotros al envejecer tenemos menos capacidad de
reaccionar a perturbaciones externas). Por esta razon, la dinamica residual de relajacion de
estos sistemas es usualmente llamada dinamica de envejecimiento. Como la mayoria de las
experiencias de laboratorio que se hacen con sistemas vitreos se dan en condiciones de no-
equilibrio, la fisica de estos materiales debe interpretarse como un fenbmeno esencialmente
dinamico: el sistema continGia evolucionando ain mucho después de haber sido enfriado
por debajo de la temperatura critica, y muestra una fuerte dependencia con la historia de
su preparacion a lo largo del tiempo de observacion. Estos fenbmenos de envejecimiento
son observados en una gran variedad de sistemas naturales, como por ejemplo sistemas

biologicos, polimeros y superconductores a alta temperatura, entre muchos otros.

Vale destacar que la presencia de envejecimiento por si misma no garantiza un compor-
tamiento vitreo, ya que por ejemplo también se observa en el caso de sistemas magnéticos

en el régimen algebraico de crecimiento de dominios [15].

Como trabajaremos en esta parte de la tesis con un modelo magnético de vidrio es-
tructural trataremos de describir como se puede verificar experimental y numéricamente
la presencia de envejecimiento en estos sistemas [16,17]. Una experiencia tipica en la
gue se evidencia esta fenomenologia es la medicion de la magnetizacion termo-remanente

Mrru, enla cual el sistema es enfriado rapidamente en presencia de un campo magnético
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B a una temperatura final por debajo de la temperatura de transicion 7. Se deja evolucio-
nar el sistema cierto tiempo de espera t,, @ campo externo constante, momento en el cual
éste es sUbitamente desconectado. A partir de ese instante (lo que define arbitrariamente
el tiempo inicial ¢ = 0) se mide la dependencia temporal (dependencia en t) de la magne-
tizacion termo—remanente Mpra (¢, ty). Usualmente se espera que el tiempo que demora
el sistema en alcanzar el equilibrio sea microscopico, es decir, que sufra una relajacion ex-
ponencial, y que para cualquier tiempo de espera t,, se mida la misma curva Mypgras VS.
t. En otras palabras, si el sistema equilibra, la invariancia ante traslacion temporal garan-
tiza que la magnetizacion so6lo dependera del tiempo ¢ transcurrido entre el apagado del
campo y el momento de la medicion. Sin embargo, en un sistema que presenta dinamica
de envejecimiento, la curva Mgy vs. t depende fuertemente también de ¢,,. En la figura
2.1 se muestra una medicion de la magnetizacion termo—remanente en un vidrio de espin
(Ag:Mn, ¢ %), realizada por Vincent y colaboradores en la referencia [16] para diferentes va-
lores de t,,. Observemos que la relajacion es diferente dependiendo del tiempo ¢,, que el
sistema paso en presencia del campo en la fase de bajas temperaturas. En particular, se
verifica que a medida que t,, crece las curvas de Mrr, decaen mas lentamente. Esta dis-
minucion de la velocidad de reaccion a medida que aumenta la edad del sistema en la fase

de bajas temperaturas es lo que ha dado lugar al nombre de envejecimiento del material.

Los fendbmenos de envejecimiento también pueden ser observados en la funcion de
auto-correlacion a dos tiempos C(t,t,,), la cual para el caso particular de un modelo con

variables de espin tipo Ising toma la forma
1 N
Clttw) = Z(si(tw)si(tw +1)). (2.4)

Si bien experimentalmente estas cantidades son muy dificiles de medir, desde un punto
de vista numérico su calculo es directo y no requiere de la inclusion de campos magnéticos
externos. Como sucede con la magnetizacion, si el sistema esta en equilibrio, esta corre-
lacion debe ser invariante ante una traslacion temporal y depender Gnicamente de t. En
cambio, para los sistemas que envejecen se observa que la funcion de auto-correlacion tie-
ne un decaimiento que es progresivamente mas lento a medida que t,, crece, como ocurre

con Mrga.
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Figura 2.1: Magnetizacion termo-remanente Mgy (normalizada por el valor de la magnetizacion field cooled

Mjy.) vs. t para una muestra de Ag : Mnsy gy conT = 9K = 0,877, y diferentes valores de t,, [16]

Existen ciertos criterios de universalidad que permiten clasificar la dinamica de no-
equilibrio de un sistema de acuerdo al comportamiento de escala (dependencia en ty t,,)
de Mrra(t,t,) €n un experimento, o de la funcion C(t, t,,). La pertenencia a una u otra de
las pocas clases de universalidad observadas dependera de los mecanismos microscopicos
involucrados en el frenado de la dinamica. En este sentido, conocer las leyes que gobiernan
el envejecimiento nos brinda valiosa informacion microscopica indirecta de la dinamica del

sistema.

Cuando se mide la funcibn de auto-correlacion en un sistema con envejecimiento, ge-
neralmente se observa que en el limite de tiempos de espera largos t,, >> 1 ésta muestra
una separacion de escalas temporales caracteristicas: para ¢t << t,, depende so6lo de ¢ y
se dice que el sistema esta en un régimen casi-estacionario, mientras que para t >> t,, el
sistema esta claramente en el régimen de envejecimiento, con una dependencia tanto en ¢

como en t,,. Este comportamiento puede describirse separando la auto-correlacion en una
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componente estacionaria y en otra de envejecimiento,
C(t7 tw) = Cest(t) + Cenv (ta tw) s (25)
con las siguientes propiedades:

lim lim C(t,tw) = qEa y Cenv(t,t) = qra . (2.6)

t—00 ty—00

Ademas, para la contribucion estacionaria se cumple que,
Cest(o) =1- dEA y tlilgo Cest(t) =0. (27)

Con estas ecuaciones queda definido el parametro de Edward-Anderson g 4, ampliamente

utilizado en el estudio teérico de modelos de vidrios espines [49, 19, 20].

En la figura 2.2 (a) se muestra esquematicamente la funcion de auto-correlacion a dos
tiempos C(t, t,,) para un sistema con dinamica de envejecimiento. La funcion primero decae
de C(t,t,) = 1 hasta C = gga en forma estacionaria (para t,, grande y para t << t),
es decir, no depende de t,. A tiempos mayores la funcion de auto-correlacion continta
decayendo hasta C' = 0, pero ahora en un régimen con dependencia en ambos tiempos, ¢

Y L.

Varias formas de escala se han propuesto para la contribucion de envejecimiento, y en

general se encuentra que ésta puede escribirse de la forma

Cltta) = f ( &%) , (2.8)

donde h(x) debe ser una funcidon monétonamente creciente de x. Cuando h(t)/h(t,,) es fun-

cion de t/t,, el régimen de envejecimiento se denomina envejecimiento simple y la funcion

de auto-correlacion cumple con la relacion de escala

Cenv(t)tw) = Cenv <tt> . (29)

Este es el caso, por ejemplo, de los sistemas que tienen dinamica de crecimiento de domi-
nios algebraica, ya que se cumple entonces que h(t) = L(t) ~ t™ (donde L(t) es el tamafo
medio lineal de los dominios al tiempo t). Cualquier apartamiento de esta ley de escala es
indicativo de la existencia de mecanismos complejos de relajacion, y son muchos los ejem-

plos de sistemas fisicos donde esto ocurre. En estos casos es comun utilizar la siguiente
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Figura 2.2: (a) Funcion de auto-correlacion C(t,t.,) a dos tiempos para diferentes tiempos ¢,,. (b) Transforma-

cion de escala de la funcion de auto-correlacion para el caso de envejecimiento simple.

funcion de escala generalizada,

1—p
h(t) = exp Liﬂ (:0> ] , (2.10)

gue fue propuesta fenomenologicamente en el contexto de vidrios de espines y polimeros.
Si bien esta funcion de escala no fue obtenida de primeros principios, ha sido ampliamente
utilizada con éxito en una gran variedad de sistemas fisicos. En general se encuentra que
el parametro u (que hasta ahora no tiene un claro significado fisico) es siempre cercano a

uno.

Cuando i < 1 la dinamica se denomina sub-envejecimiento, indicio que para t,, —
oo el sistema recupera la invariancia ante traslacion temporal. En otras palabras, cuanto
mayor es t,,, menos significativo es el envejecimiento. Algunos autores suelen llamar a este
régimen como envejecimiento interrumpido. EI mismo se observa en vidrios de espin, tanto
en experimentos con materiales reales como en modelos estadisticos [16], y representa
la dinamica mas compleja observada, donde incluso la definicion de dominios suele ser

materia de gran controversia.
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El caso 1 = 1 corresponde al envejecimiento simple, ya que se puede ver que

fm ( ht) ) -t (2.11)

pn—1 h(tw) tw

El caso i > 1 es mucho mas controvertido y se denomina slper-envejecimiento ya que los
efectos de la edad se hacen cada vez mas acentuados en la relajacion a medida que ¢,, cre-
ce. En [21] se mostr6 que un sistema fisico no puede presentar este tipo de comportamien-
to. Sin embargo esta dependencia se ha medido tanto experimental como numéricamente
[22-25]. Algunos autores sugieren que todos los casos en que p > 1 se pueden ajustar
en forma logaritmica a tiempos t¢,, y t grandes. Este régimen ha sido observado tanto en

modelos magnéticos como en medios granulares.

2.2.2. Generalizacion del Teorema de Fluctuacion-Disipacion

El Teorema de Fluctuacion-Disipacion (TFD) ha sido clave en el desarrollo de la Mecani-
ca Estadistica de equilibrio ya que relaciona las fluctuaciones de un sistema con su res-
puesta ante perturbaciones. En su forma diferencial puede escribirse de la forma

Rap(t,s) = k‘BT%CAB(t, s) t>s, (2.12)

donde Cy 5(t, s) es la funcion de correlacion entre los observables Ay B, R4  es la funcion
respuesta de B en ¢ a una perturbacion que se hace sobre el observable A a un tiempo s
y kp es la constante de Boltzman. La funcion respuesta esta relacionada a su vez con la

susceptibilidad mediante la relacion

t
XA,B(t) —/0 Rap(t,s)ds. (2.13)

En otras palabras, el TFD relaciona la correlacion y la respuesta del sistema a una pertur-
bacion so6lo a través de la temperatura 7. En regimenes fuera de equilibrio, esta relacion
ya no vale, y tanto la correlacion (como vimos en la seccion anterior) como la susceptibi-
lidad dependen en general de los dos tiempos t y s. Una forma de generalizar el TFD es
definiendo la Raz6n de Fluctuacion-Disipacion (RFD)

kBTRAB(t, S)

. t>s. (2.14)
%C’Avg(t, S)

XA,B(t7 S) =
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En equilibrio debe cumplirse que X 4 p(t,s) = 1 para cualquier valor de los tiempos ty sy
para cualquier par de observables Ay B (ec. (2.12)). El valor de X 4 g en situaciones de no
equilibrio puede considerarse entonces una forma de medir el apartamiento del verdadero
equilibrio térmico. Debido a que esta generalizacion del TFD no fue obtenida de primeros
principios, su validez puede ser verificada solamente en forma experimental 0 numérica.
De hecho, esta relacion ha sido utilizada en un gran nimero de sistemas fisicos, incluyen-
do vidrios de espin, vidrios estructurales, medios granulares y sistemas en dinamicas de

crecimiento de dominios, entre otros.

Podemos obtener una expresion paramétrica de la Razon de Fluctuacion-Disipacion es-
cribiendo al tiempo en términos de la funcion de auto-correlacion a dos tiempos, y si ademas
utilizamos la ecuacion (2.13) que relaciona la funcion respuesta con la susceptibilidad (que
es lo que en realidad se mide en un experimento o simulacion numérica), entonces la ecua-

cion (2.14) para la RFD toma la forma

C(tt)

xaB(ts) = dc'x(C"). (2.15)

kBT Jc(t,s)

Esta ecuacion describe la respuesta del sistema al tiempo ¢ en un estado de no equilibrio
ante una perturbacion externa que actla en el tiempo s < t. Nos brinda ademas una forma
simple de calcular X4 g a partir de mediciones de la susceptibilidad y de la correlacion a
dos tiempos para ¢t > s. Si en particular se cumple que C(¢,t) = 1, la pendiente de la curva
Xap[C(t,s), s] puede ser obtenida a partir de (2.15):

1 Oxa,Bl(t,s)

- 2.16
kT 0C4 p(t,s) ( )

XaB=
s fijo

De esta forma, si podemos graficar la funcion susceptibilidad en términos de la correlacion
para diferentes valores del parametro ¢, podemos calcular el valor de la RFD X 4 5 a partir

de la pendiente de la curva resultante.

Para un sistema en equilibrio dijimos que X = 1, por lo que la ecuacion (2.15) toma la

forma

I 1
XA, t,s—/ dC’' = —[1 - C(t,s)]. (2.17)
astt) =g [ dC'=Z-0(9)

De la definicion de la RFD (ecuacion (2.14)) surge el concepto de Temperatura Efectivaya
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gue si la reescribimos de la forma

0 I
b= — Rt 2.18
ascA,B( 9 S) XA7B(C) A,B( b S) Y ( )

podemos entonces definir la temperatura efectivaomo el cociente entre la temperatura del

bafio y la Razén de Fluctuacion-Disipacion:

T
Tof=——. 2.19
T~ Xap(0) (2.19)
El Teorema de Fluctuacion Disipacion se puede generalizar de la siguiente manera:
0
%CA,B(R s) =Tep(Cap(t,s)) Ranp(ts). (2.20)

Podemos ver que esta ecuacion es equivalente a la del TFD de equilibrio, simplemente
reemplazando la temperatura del bafio térmico por una temperatura efectiva, la cual en el
caso general es una funcion de t y s. No obstante, queremos aclarar que esta temperatura
efectiva no tiene a priori ningin sentido fisico conocido. Como en general se cumple que

X 4,5 > 1, entonces la temperatura efectiva es usualmente mayor que la del bafio térmico.

Los sistemas son generalmente clasificados en tres diferentes grupos, de acuerdo al

comportamiento de la 7. ¢ fuera de equilibrio [26].

= En sistemas con dinamica de crecimiento de dominios, la temperatura efectiva so6lo
toma dos valores: T (la temperatura del bafio) para el régimen estacionario, y 7,y

infinita, correspondiendo al régimen de envejecimiento.

= En vidrios estructurales, la temperatura efectiva también toma dos valores, T'y T.r >
T, para los regimenes estacionario y de envejecimiento, respectivamente. A estos se

los conoce generalmente como sistemas de dos escalas de tiempo.

= En los vidrios de espin la 7.y toma un espectro continuo de valores entre 7% > T
e infinito. Estos son conocidos como sistemas de miltiples escalas de tiempo. Este
comportamiento indica la existencia de un paisaje energético muy complicado, carac-

terizado por barreras de energia libre de todos los tamanos.

En la figura 2.3 se muestra esquematicamente un grafico tipico de la Relacion de Fluctua-

cion-Disipacion (y vs. C), para los tres posibles escenarios descriptos.



2.2. Dinamica fuera de equilibrio en sistemas vitreos 25

Crecimiento de dominios | \

Figura 2.3: Curvas de susceptibilidad vs. correlacion para los tres grupos de sistemas con dinamica vitrea.

At = 0 le corresponde el punto C = 1y xap = 0. La linea de puntos corresponde
precisamente a la curva paramétrica que uno esperaria ver si el sistema estuviese en equi-
librio termodinamico. En todos los casos vemos que durante un periodo inicial el sistema se
comporta como si estuviera en equilibrio termodinamico a temperatura 7' hasta que entra
al régimen de envejecimiento, en el que la temperatura efectiva es diferente a la del bafio

térmico.

La afirmacion de que la temperatura efectiva tiene realmente un significado termodinami-

co trae algunos problemas conceptuales, a saber:

= se observa que no siempre 7, es independiente de los observables A y B usados

para construir la correlacion y respuesta;

= no existe una teoria que generalice la ley cero de la termodinamica cuando el sistema

esta en estados de no-equilibrio;

= no existe una medida de no-equilibrio que permita sustituir medias temporales en los
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estados de no-equilibrio por medias de ensemble.

Estos tres problemas han desafiado a los fisicos estadisticos durante los Gltimos afios y
contindian siendo hoy problemas abiertos en el estudio de la fisica estadistica de sistemas

fuera de equilibrio.

2.3. Discusion

En este capitulo hemos analizado diferentes métodos para caracterizar la dinamica de
relajacion, de acuerdo a la ley de crecimiento de la longitud tipica de un dominio corre-
lacionado L(t), de la dependencia con la historia de la muestra o envejecimiento y de la
llamada Relacion de Fluctuacion-Disipacion. La relacion entre todos estos estudios no es

obvia, aunque podemos afirmar que un sistema tiene dinamica compleja si:

= de acuerdo a su dinamica de crecimiento de dominios pertenece a la clase 3 (L(t) ~

log (t)) 0 ala clase 4 (L(t) ~ log (t)™),
= |a dindmica de envejecimiento presenta un valor u # 1y

» 1/T,.¢ no esigual a cero nia 1/T, donde 7" es la temperatura del bafio térmico.

Todo este conocimiento, en su mayoria fenomenologico, sera aplicado en esta parte de la
tesis a la caracterizacion de la dinamica de un modelo con interacciones competitivas en la

red clbica.



El modelo Shore-Sethna

Como hemos visto en los capitulos anteriores sabemos, tanto de estudios experimen-
tales como teoricos, que en los sistemas con desorden y frustracion, la dinamica de orde-
namiento puede verse frenada en forma drastica por la formacion de barreras de energia
libre que crecen con el tamafio de la region correlacionada. Y una cuestion muy importan-
te actualmente en discusion, y a la cual este trabajo pretende contribuir, es la existencia
de comportamientos analogos en sistemas frustrados pero sin desorden. A inicios de los
noventa, Shore, Holzer y Sethna [10,11] analizaron propiedades dindmicas de un modelo
estadistico muy simple el cual sin embargo presenta algunas de las singulares dinamicas
observadas en sistemas vitreos. En particular, ellos lo propusieron como un prototipo para
emular la fisica de vidrios estructurales. Quiza lo mas importante a destacar, sea que el
modelo consiste en una muy simple generalizacion del modelo de Ising ferromagnético. En
este sentido, lo mas importante del modelo es que fue definido a partir de un modelo de
Ising en red, con alto grado de frustracion debido a sus interacciones competitivas, pero sin

desorden impuesto.

En este capitulo presentaremos el modelo, las investigaciones previas realizadas por
otros autores, y finalmente describiremos qué nos motivo a estudiar sus propiedades estati-

cas y dinamicas.

27
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3.1. El modelo

En 1991 Joel Shore y James Sethna en la referencia [10] revisitaron una version del mo-
delo de Ising con la finalidad de capturar, en un sistema lo mas simple posible, el complejo
comportamiento observado en sistemas fisicos que presentan frustracion microscopica. En
otras palabras, deseaban mostrar que es posible definir un sistema microscopicamente or-
denado (cuyo Hamiltoniano no requiere elementos aleatorios) que a la vez sea capaz de
reproducir alguna de las propiedades dinamicas observadas en sistemas complejos, como

por ejemplo los vidrios estructurales.

El modelo de Shore-Sethna, al cual nosotros denominaremos a partir de ahora resumi-
damente Modelo SS, consiste de un sistema de N espines tipo Ising ubicados en los nodos
de una red hiperclbica. Los momentos magnéticos interactiian ferromagnéticamente si son
vecinos proximos y antiferromagnéticamente entre segundos vecinos. Cualquier interaccion
de mayor alcance, como podria ser la interaccion dipolo-dipolo, es totalmente despreciada
en este enfoque. En particular, en el trabajo mencionado el estudio se realiz6 para los casos
bidimensional (red cuadrada) y tridimensional (ctbica), obteniéndose resultados marcada-
mente diferentes, como veremos a lo largo de este capitulo. En nuestro caso nos concen-
traremos en el modelo tridimensional por ser el que presenta comportamientos dinamicos

mas interesantes.

La dinamica del sistema esta gobernada por un Hamiltoniano que tiene la siguiente

forma:

H=-J]; ZSZ'SJ' + Jo Z $iS;j , (31)
NN NNN

donde los espines s; son modelados con variables de Ising (s; = £1) y J; y J2 son am-
bos parametros definidos positivos que representan, respectivamente, la magnitud de las
interacciones ferro y antiferromagnéticas. La primera suma (NN) se realiza sobre pares de

espines primeros vecinos y la segunda (NNN) sobre pares de espines segundos vecinos.

Por razones de simplicidad es conveniente redefinir, sin perder por ello generalidad, el

Hamiltoniano (3.1) en la siguiente forma adimensional:

H
H=" = —5) sisi+ Y sisy, (3.2)
2 NN NNN
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Figura 3.1: Plagueta de una red cuadrada ilustrando esquematicamente la frustracion del modelo.

donde ¢ = J;/J, es ahora el Unico parametro relevante de H, el cual mide la razon entre las
intensidades de los acoplamientos ferro y antiferromagnéticos. Entonces a partir de ahora,

tanto la temperatura como la energia seran medidas en unidades de .Js.

La frustracion en el modelo SS surge de la competencia entre las interacciones ferro y
antiferromagnéticas que sufre cada espin, resultando imposible encontrar una configuracion
microscopica que satisfaga simultaneamente todas las interacciones de pares del sistema,

como mostramos esquematicamente en la figura 3.1.

Al igual que ocurre con otros sistemas frustrados, el modelo presenta dinamica lenta,
gue se manifiesta en la ley de crecimiento de dominios. Este estudio fue desarrollado con

detalle por Shore Holzer y Sethna [11], y lo mostraremos en la proxima seccion.

3.2. Antecedentes

Durante las décadas del '70 y '80 el modelo en su version bidimensional recibi6 especial
atencion en el contexto de fenébmenos criticos. Nauenberg y Nienhuis realizaron los prime-
ros estudios [27] en 1974, y una serie de trabajos posteriores [28, 29, 30| se llevaron a cabo
en los aflos '80. Casi todos ellos se basaron en Teoria de Grupos de Renormalizacion, por
entonces el marco tedrico mas exitoso para el estudio de fenbmenos criticos. Pero incluso
algunos, como por ejemplo el de Landau y colaboradores [31], intentaron modestamen-
te, dados los limitados recursos computacionales de la época, realizar simulaciones Monte
Carlo con el objetivo de estudiar el diagrama de fases. El modelo fue extendido para el caso

de variables tipo Potts, analizando estados fundamentales, temperaturas criticas y diagra-
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Figura 3.2: Esquema del diagrama de fases a 7' = 0 para el modelo en la red cuadrada.

mas de fases, entre otras propiedades de equilibrio. Para el caso de variables de espines
tipo Ising (modelo de Potts con ¢ = 2) muestran que hay tres posibles estados fundamen-
tales dependiendo de los signos y valores relativos de J; y J: ferromagnético (F), antife-
rromagnético (AF), y superantiferromagnético (SAF), como mostramos esquematicamente
en la figura 3.2. Mediante el estudio de exponentes criticos fueron capaces de mostrar tam-
bién que la transicion entre las fases SAF y paramagnética tiene un comportamiento critico

no-universal, es decir que sus exponentes criticos dependen de la relacion 6 = J;/J.

Es importante destacar que si bien se realizaron muchos estudios de la termodinamica
del modelo en la red cuadrada, no hay en la literatura estudios similares en redes tridimen-
sionales. En este sentido, el capitulo 4 presenta por primera vez en la literatura el diagrama

de fases del modelo SS en la red cUbica.

En el afio 1991 Shore y Sethna [11] renovaron el interés en el modelo, pero con-
centrandose ahora en la dinamica del mismo. Los motivaba la idea de que la frustracion
pudiera generar barreras de energia divergentes con el tamafio de la region correlacio-
nada, capaces de tornar la dinamica del sistema extremadamente lenta. De ser asi, esto
resultaria particularmente interesante para comprender los mecanismos responsables de
las anomalias dinamicas observadas en sistemas vitreos sin desorden impuesto en el Ha-

miltoniano. Para confirmar su hipotesis, realizaron estudios numéricos sobre las barreras de
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energia que surgen durante el crecimiento de dominios y la dependencia en el tiempo del
tamafo medio de estos dominios. Estos estudios abarcaron tanto el caso de la red cuadrada

como de la red clbica, y encontraron diferencias notables entre sus comportamientos.

En lo que sigue de esta seccion, mostraremos los resultados obtenidos por Shore y
colaboradores [11] referidos al crecimiento de dominios, poniendo especial atencion en la

red clbica, ya que este es el caso de interés de esta parte de la tesis.

Consideremos un dominio de espines que comienza a absorber a otros mas pequefios.
Si suponemos que éstos estan completamente rodeados por el dominio mucho mayor, ana-
lizar el proceso de crecimiento del dominio grande es equivalente al analisis de la desapa-

ricion de los dominios mas pequenfios.

Para calcular las barreras de energia que se generan en el proceso de inversion de los
espines de un dominio pequefio inmerso en uno mayor (en la red tridimensional), suponga-
mos por simplicidad que éste es clbico, de tamafio lineal L, y que se comienza por invertir

un espin del vértice.

En el estado inicial, la energia del sistema es
E,=FEy—3J1+3J1+3Jy—9Jy = Ey — 6],

ya que tres de los seis primeros vecinos y nueve de los doce segundos vecinos del espin
a invertir son antiparalelos. Aqui Ey representa la energia de las interacciones de todos los
pares de espines menos los que involucran al que se esta considerando. Una vez invertido

el espin del vértice, la energia resulta ser
Ef:E0—|-3J1—3J1—3J2—|—9J2:E0+6J2.

Asi, la barrera de energia que el sistema debe superar para invertir este espines AE = 12.J5

Si se contintan invirtiendo los espines de la arista, cada nuevo espin a invertir tendra un
costo de energia de 4.5, excepto el Gltimo, que no generara costo energético. Entonces,

para invertir la arista completa se necesitara una energia de

AE = 12Jo + 4(L — 2)Jo = (L + 1)4.J;
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AE=AE/Jy=4(L+1).

Una vez invertida toda la linea de espines, para continuar invirtiendo el resto del dominio
el sistema debe superar otras barreras de energia que pueden calcularse del mismo modo.
Sin embargo, a bajas temperaturas y en el limite de L grande, la mayor barrera de energia
a ser superada en la secuencia de inversion de espines sera la que domine el tiempo de
inversion del cubo. Y en una primera aproximacion podemos suponer que esa barrera de

energia es la calculada anteriormente.

Observemos que la barrera de energia crece con el tamafio del dominio L. Podemos
esperar que el tiempo caracteristico necesario para que el sistema supere la barrera de
energia sea

AFE 4(L+1)
t = 19e*BT = 1ge *BT | (3.3)

Invirtiendo esta expresion se obtiene entonces una ley de crecimiento logaritmico del domi-

L) = "y, <t> . (3.4)

4 70

nio,

Una analisis similar se realiz6 para el caso de la red cuadrada, demostrandose que la
barrera de energia es constante, independiente del tamafo L del dominio, y por ende se
espera un crecimiento de dominios L ~ t™ (clase 2). Esto lo confirmaron simulaciones de
Monte Carlo donde se calcul6 L en funcion del tiempo para diferentes temperaturas, y en
todos los casos se observo la ley de crecimiento algebraica, con un exponente cercano a
n = 1/2, que es el correspondiente al de dinamicas donde no se conserva el parametro de

orden (como es el caso de la dinamica Monte Carlo utilizada para dicho estudio).

Volviendo al caso tridimensional, podemos ver que los argumentos desarrollados por
los autores para explicar el crecimiento de dominios logaritmico en la red clbica estan lejos
de ser una prueba rigurosa, y se pueden realizar al menos dos grandes objeciones a sus

conclusiones, puntos que ellos discuten largamente:

= en primer lugar, si bien se identificaron configuraciones para las cuales las barreras
de energia escalan con L, podria ocurrir que durante el proceso de crecimiento de
dominios el sistema encuentre otras configuraciones que le permitiesen evitar estas

barreras de energia. Una pregunta importante es la siguiente: ¢ qué ocurre cuando los
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dominios no son clbicos? Para responder esta pregunta los autores realizaron simu-
laciones numeéricas, analizando la desaparicion de dominios esféricos y observaron
gue a bajas temperaturas estos dominios comienzan a invertir espines hasta transfor-
marse en dominios con caras planas y bordes afilados. Es decir que aun cuando el
dominio inicial no es clbico, la dinamica lleva al sistema a una configuracion como la
analizada previamente. Otro punto a considerar es que los argumentos fueron hechos
sobre la base de dominios aislados. Sin embargo el analisis también se aplica a una
situacion mas general en la que, por ejemplo, existan sblo dos grandes dominios, pro-
porcionales al tamafio del sistema, ya que a temperaturas bajas éstos tienden a tener
bordes afilados. Entonces incluso en este caso la barrera de energia para invertir un

espin del borde diverge en el limite termodinamico con el tamafo L del sistema.

= En segundo lugar, a temperaturas distintas de cero se deben considerar barreras de
energia libre en lugar de barreras de energia interna, ya que los efectos de la entropia
deben ser tenidos en cuenta. En funcion de analizar si hay correcciones importantes
en este sentido, los autores calcularon analiticamente la barrera de energia libre F
qgue el sistema debe superar para invertir una arista completa del dominio clbico,
considerando el sistema en el limite de frustracion débil § — oo (calculo justificado por
el hecho de que a bajas temperaturas los resultados numéricos mostraron ser poco
sensibles a §). Ademas soblo se analizaron los casos en que se invierten espines en
una sola cara del cubo, que es una buena aproximacion considerando que el nimero
de configuraciones descartadas es generalmente menor que el de aquellas (con la
misma energia) que si son consideradas. En particular se puede mostrar que en el
limite termodinamico este calculo se vuelve exacto. La expresion final para la barrera

de energia libre F; es:
Fp=4Jy(L+1) =T {3 —2(1 +y) "2 + (L — 2)y[1 +4(1 +y)* 7]} (3.5)

donde
6—8J2/T

Para completar el analisis, los autores realizaron simulaciones de Monte Carlo estudian-

do el tiempo necesario para la inversion de dominios. En la figura 3.3 se muestra el tiempo
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Figura 3.3: Tiempo medio necesario 7 (medido en Paso de Monte Carlo) para hacer desaparecer una arista de
un dominio clbico de tamafio L, para 6 = 100. Las curvas continuas corresponden a ajustes realizados con la

expresion (3.5) [11].

medio de inversion de los espines de la primera arista de un dominio clbico, en funcion
de Jo/T, para varios tamafos de dominios, y para 6 = 100 (los resultados con § = 6 son

esencialmente indistinguibles, al menos para J>7' > 0,25).

Podemos ver en el grafico, del tipo Arrhenius, que las curvas son bien ajustadas por
rectas a bajas temperaturas, indicando que la dinamica esta dominada por un proceso de
activacion. También podemos notar la fuerte dependencia con L, ya que aumentan las pen-
dientes de las rectas con el tamafio del dominio. Las lineas llenas corresponden a los ajus-
tes realizados utilizando la expresion 3.5, que claramente tienen una buena concordancia a

bajas temperaturas.

También podemos ver en la figura 3.3 que a una temperatura cercana a 6.J, (es decir
Jo/T ~ 0,15) la dinAmica cambia de régimen, en donde las barreras de energia son inde-
pendientes del tamafio del dominio (las pendientes de las curvas para Jo/T < 0,15 son
todas aproximadamente iguales). Los autores calcularon dicha temperatura de transicion

dinamica mediante el analisis de la energia libre de la expresion 3.5. Tomando el limite
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termodinamico, obtuvieron la barrera de energia libre por unidad de longitud L:

14 e 85/T

—— (3.7)

, F
fBELIEI;OTB:4J2—T1n

Denominemos T a la temperatura para la cual fz — 0. Cuando esto ocurre Fz no depen-
de mas exponencialmente de L, y por lo tanto T determina la transicion dinamica entre
un régimen con crecimiento de dominios logaritmico a bajas temperaturas y un régimen con
la dinamica usual de crecimiento de dominios t!/2 a temperaturas intermedias. Haciendo la

ecuacion 3.7 igual a cero se obtiene la siguiente temperatura dinamica:
Ter = 17,1124 J,

Recordemos que el calculo de fp fue realizado en el limite de frustracion débil, y siendo
gue el resto de las aproximaciones utilizadas son irrelevantes en el limite termodinamico,

podemos asegurar que este valor es exacto para 6 — oc.

Los autores determinaron ademas una relacion entre esta transicion dinamica y las
transiciones interfaciales, por lo que denominaron a esta temperatura como Temperatura
Corner-Rounding. En el contexto de Formas Cristalinas de Equilibrio (ECS) [32] se muestra
gue agregar interacciones NNN antiferromagnéticas al modelo de Ising introduce dos tem-
peraturas de transicion, Tor Y Trr (temperatura de ‘vértices redondeados’ y temperatura
de ‘bordes redondeados’ respectivamente). Para temperaturas menores a T¢g las ECS son
cubos con bordes y vértices filosos. A temperaturas superiores a ésta, los vértices se vuel-
ven redondeados pero parte de los bordes se mantienen filosos. Si se aumenta aln mas
la temperatura, el redondeado de los vértices crece, y por sobre Txg las aristas se vuelven

completamente redondeadas.

En su trabajo, Shore, Holzer y Sethna [11] proponen que la temperatura de transicion
dinamica asociada al cambio de régimen de crecimiento de dominios es la misma tempe-
ratura de transicion T encontrada en el contexto ECS. Ademas, la propuesta de Shore
esta fuertemente justificada ya que la expresion de fp calculada en el limite 6 — oo es igual

a la expresion encontrada por Rottman [32].

Si tenemos en cuenta todos estos argumentos, podemos decir que la hipotesis inicial

del crecimiento de dominios logaritmico a bajas temperaturas tiene fundamentos bastante



36 3. El modelo Shore-Sethna

fuertes. Para completar el estudio los autores realizaron simulaciones numéricas del pro-
ceso de crecimiento de dominios. La simulaciones fueron realizadas mediante un enfriado
instantaneo del sistema, pasando de una temperatura infinita (es decir, comenzando con
una configuracion de espines aleatoria), a una temperatura final menor a la temperatura
critica T' < T¢, y a partir de entonces calcularon el tamafio medio de dominio en funcion
del tiempo medido en pasos Monte Carlo (donde un paso Monte Carlo corresponde a N

intentos de actualizacion de un espin).

Existen diferentes maneras de medir L(t). Los autores utilizan una de las formas més
comunes, en la cual se usa el hecho de que L es proporcional al inverso del perimetro total

del borde del dominio. Es posible demostrar que en términos energéticos esto lleva a

NN
_EO

L(t) = m

donde ENY es la energia asociada a la interaccion solo entre primeros vecinos, y E)Y =
—3N J; es la energia en el estado fundamental. Se normalizd L(t¢) de forma que L = 1 para

una configuracion aleatoria.

En la figura 3.4 se muestran los resultados de L(¢) vs. t obtenidos en la referencia [11]
para un sistema tridimensional y para diferentes valores de 7'/.J,. Siempre trabajaron con
0 = 6, salvo para T' = 8J, (donde § = 50). En los graficos se indican ademas los tamafos

de sistema utilizados.

Podemos ver que hay un periodo de relajacion inicial pequefio de L(t), luego del cual
surgen dos comportamientos diferentes: para la temperatura T = 8.J, y para el caso de
Jo = 0, los datos se ajustan a rectas, es decir el crecimiento es del tipo "</, donde el
exponente n.s esta dado por la pendiente de estas rectas. Pero para T = 2.Js, 3J2 Y 4.J5,
se ve una considerable curvatura en los datos, sugiriendo el tipo de crecimiento logaritmico.
Esta curvatura observada para T < 8J, (que es aproximadamente la temperatura Teog
calculada en el limite de frustracion débil) no se evidencia en absoluto para temperaturas
mayores a ésta. Todos estos resultados confirman entonces la existencia de una transicion
dinamica a la temperatura T, donde el crecimiento de dominios pasa de tener una ley tipo

logaritmica a bajas temperaturas, a una ley algebraica a altas temperaturas, siempre dentro
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Figura 3.4: Tamafio medio de dominio L(¢) en funcion de ¢ (medido en Paso de Monte Carlo), en escala log-log,

para un sistema tridimensional. En cada conjunto de datos se indica el tamafio del sistema. Salvo para T' = 8.J>

(donde & = 50), se consider6 siempre § = 6.

de la fase ferromagnética:

In(t)

L{t) =
"

T <Tcr

TcR<T<TC

En 1995 Ras y Chakrabarti [33] confirmaron los resultados obtenidos por Shore, Holzer

y Sethna [11] referidos a la dinamica lenta de crecimiento de dominios a bajas temperatu-

ras. Ellos muestran ademas que a temperaturas por debajo de T en realidad existen dos

distancias caracteristicas (como ocurre en el modelo de Ising con campo aleatorio (RFIM)):

una, L(t), que se puede asociar a la distancia promedio entre los vértices de los domi-

nios, y otra, R(t) asociada a la distancia entre interfaces 1. Este estudio muestra ademas

que a tiempos largos, tanto L(¢) como R(t¢) crecen logaritmicamente, pero con diferentes

LR(t) surge a partir de funén de correladin del bulkg (7, t) = ($(0,t)¢(7,t)), y est definida como la distancid al

origen a la cual la correlamn decae a la mitad de su valores= 0. Es decirg(R(¢),t) = g(0,t)/2.
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exponentes:
L(t) ~ In(t)
R(t) ~ (In(t))*/2

Esto origina un régimen pre-asintotico, en el cual la funcion correlacion es anisotropica,
ya que se cumple la ley de escala de la funcion correlacion g(7) = g(r/L(t)) en algunas
direcciones (por ejemplo los ejes de la red) mientras que en otras direcciones (por ejem-
plo en las diagonales del cubo) no se cumple, e incluso depende de .J; (es decir, es no-
universal). A tiempos suficientemente largos domina una Unica distancia caracteristica, R
(cuando t — oo, L(t)/R(t) — 0), con lo que se recupera la isotropia y la ley de escala

dindmica es reestablecida.

En esta seccion hemos mostrado los estudios previos del modelo, tanto en el caso bidi-
mensional como en el tridimensional. Vimos que la termodinamica fue analizada so6lo para el
caso de lared cuadrada, mostrando tres diferentes estados fundamentales, dependiendo de
las variables J; y J2, y que al menos una de las transiciones termodinamica es no-universal.
En lo referente a la dinamica, los estudios exhaustivos de Shore y colaboradores [10,11]
muestran diferencias entre el comportamiento del modelo en la red cuadrada y cUbica, ya
gue solo en esta (ltima las barreras de energia crecen con el tamafio medio de dominios,
generando una dinamica lenta con crecimiento de dominios logaritmico en el tiempo, pro-
pia de los sistemas pertenecientes a la clase 3 analizada en el contexto de crecimiento de
dominios en el capitulo anterior. Por (ltimo, los estudios de Ras y colaboradores confirman
la dinamica lenta observada por Shore, aunque determinan dos distancias caracteristicas,

ambas que crecen de forma logaritmica con diferentes exponentes.

3.3. Motivacion

Nuestro interés en el modelo surge principalmente en el contexto del estudio de la
dinamica de sistemas vitreos. En este sentido, el modelo SS es quizas el modelo mas
simple que puede brindarnos informacion cualitativa sobre los mecanismos responsables
de la dinamica vitrea observada en muchos sistemas reales que presentan frustracion a

nivel microscopico pero sin la presencia de desorden. Los estudios previos de Shore y cola-
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boradores [10, 11] muestran que la dinamica de crecimiento de dominios es drasticamente
frenada por barreras de energia. Esto nos llevo inicialmente a hacernos la siguiente pre-
gunta: ¢es el modelo SS con variables tipo Ising realmente un sistema vitreo? O en otras
palabras, ¢es posible que el grado de frustracion que presenta sea suficiente para incluir al
modelo dentro de la universalidad de los vidrios?, ¢,0 sigue siendo la presencia de desorden
indispensable para ello? Para responder a estas preguntas nos focalizamos en el estudio
de la dinamica de envejecimiento y en la relacion de Fluctuacion-Disipacion, ya que como
vimos son herramientas que han mostrado ser efectivas para caracterizar a los sistemas
vitreos. Ademas, experimentalmente se han encontrado comportamientos caracteristicos
de vidrios de espines en materiales frustrados geométricamente pero con muy bajo nivel de
desorden [34, 35] (menor al 5%) tales como Y2Mo207 (YMO) en la red piroclorica tridimen-
sional, el SSrCrg sGaz 4019 (SCGQ en una doble capa de red de Kagome bidimensional y
en un compuesto de jarosita ((H3O)Fe3(S0O4)2(OH)g) en una red de Kagome bidimensional.
En otras palabras, hay suficientes estudios experimentales que confirmarian la existencia

de comportamientos vitreos en materiales sin desorden.

Nuestro interés se incremento en el afio 2005, cuando Niidera y colaboradores [36] mos-
traron que una version diluida del modelo con espines tipo Heisenberg reproduce al menos
cualitativamente muchos de los comportamientos observados de vidrios de espin aislantes
como el Eu,Sr;_,S. Este es un material donde se ha incluido el desorden mediante la dilu-
cion de los momentos magnéticos del europio con momentos no magnéticos del estroncio.
Esto nos estimul6 entonces a realizar un estudio de la dinamica del modelo SS, no s6lo
con variables de espin tipo Ising, sino también en una version con espines tipo Heisenberg
sin incluir desorden, a fin de poder comparar con el comportamiento del sistema donde el

desorden esta presente.

Si bien la motivacion principal vino a través de la dinamica vitrea, también es posible
utilizar este modelo en su version Heisenberg para estudiar estadisticamente propiedades
de ciertos materiales magnéticos, como por ejemplo algunos fosfatos de vanadio complejos
(tales como M(VO),(PQOy4), con M=Ca o Sr) o también los llamados espineles magnéticos.
Estos materiales han mostrado ser especialmente importantes para el analisis del caracter

de las interacciones magnéticas en solidos [37,38]. En los (ltimos afios se han encon-
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Figura 3.5: Sitios octaédricos de la red de espineles, mostrando las constante de interaccion entre primeros,

segundos y terceros vecinos, de los iones de Cromo.

trado fenbmenos exoticos en espineles de Cromo, lo que ha incrementado notablemente
su estudio experimental y teérico [39-45]. Estos materiales pueden escribirse de la forma
A+2Cr*X;?, donde A*2 es un cation bivalente no magnético (Zn,Cd o Hg), X2 es un ani6n
bivalente (O para los 6xidos 0 S, Se para los calcogenos), y Cr™3 es un ion magnético. Los
iones de Cromo forman una red piroclorica, que consiste en un tetraedro que comparte los
vértices, como se muestra en la figura 3.5. La caracteristica importante de estos materiales
gue atrajo nuestra atencion, es que los iones de cromo interactian entre primeros vecinos
mediante intercambio directo Cr-Cr, pero las interacciones de super-intercambio o super-
super-intercambio entre éstos y entre vecinos mas lejanos (como Cr-X-X-Cr o Cr-X-A-X-Cr)
se hacen importantes. Dependiendo de los signos de estas interacciones y de sus intensi-
dades, la competencia que surge entre ellas puede generar complejas configuraciones en
su estado fundamental, y puede ser responsable de los fenbmenos encontrados reciente-

mente.

En los espineles calcogenos, el parametro de red es suficientemente grande como para

gue la interaccion AFM directa sea muy débil. En estas condiciones la interaccion entre pri-



3.3. Motivacion 41

meros vecinos se vuelve ferromagnética mediante el superintercambio y las interacciones
entre vecinos mas lejanos cobran especial relevancia. En estos materiales el estado funda-
mental es ferromagnético, excepto para el HgCr, S, que exhibe un estado antiferromagnéti-
co complejo [42]. Calculos de estructuras de bandas en estos materiales [44] muestran
gue las interacciones a segundos vecinos son en general muy débiles (ya que hay hibri-
dizaciones de diferentes signos que se cancelan entre si), mientras que las interacciones
entre terceros vecinos son realmente de intensidades importantes. Si bien éstas son moti-
vaciones potencialmente importantes, en esta tesis nuestro principal interés es estudiar las

propiedades vitreas del modelo.

En los proximos tres capitulos presentaremos los resultados originales de esta primera

parte de la tesis.






La Termodin amica del Modelo
Shore-Sethna

Si bien Shore, Holzer y Sethna [10, 11] por un lado y Ras y Chapurraban [33] por otro
realizaron estudios exhaustivos de la dinamica de crecimiento de dominios del modelo, no
hay resultados sobre las propiedades de equilibrio en la red tridimensional. Interesados en
analizar la formacion de patrones y las diferentes fases del modelo, en este capitulo mos-
traremos los resultados originales obtenidos en el estudio de sus propiedades de equilibrio,

concentrandonos en la obtencion de su diagrama de fases [2].

El capitulo esta organizado de la siguiente forma: comenzaremos con el estudio del es-
tado fundamental en funcion de ¢; luego mostraremos la transicion orden-desorden, la tran-
sicion entre las dos fases ordenadas, la existencia de estados meta-estables, y por Gltimo
el diagrama de fases completo. Finalmente presentaremos las conclusiones que podemos

obtener de los resultados obtenidos.

43
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F AF L1 L2 Cl

Figura 4.1: Cinco posibles estados fundamentales del sistema.

4.1. Estados Fundamentales

Analicemos en primera instancia el estado fundamental del modelo. Como ya vimos,
este estudio resultd de interés para otros autores [27, 29, 31], pero so6lo fue realizado en el

caso bidimensional y en el modelo ANNI (Axial Next-Neighbour Ising) *.

Para determinar cuales son las configuraciones de menor energia para diferentes va-
lores de ¢ a temperatura nula, calculamos la energia interna del sistema para diferentes
configuraciones. En la figura 4.1 se muestran esquematicamente algunas configuraciones

para las cuales calculamos la energia. Los diferentes casos corresponden a:

= F: Orden ferromagnético.

= AF: Planos antiferromagnéticos (tipo tablero de ajedrez) alternando el signo de los

espines entre plano y plano.

= L1: Laminas ferromagnéticas de ancho » = 1, que alternan el signo del espin a lo

largo de su direccion perpendicular.

= |L2: Laminas ferromagnéticas de ancho h = 2.

'El modelo surgh para explicar estructuras magicas espacialmente moduladas observadas en erbio y otras tierras

raras. Consiste en un modelo Ising donde se incluyen interacciongsradss vecinosto en una direcdin de la red.
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= C1: Columnas con espines de igual signo, formando tablero de ajedrez en los planos

perpendiculares a las columnas.

Calculamos para cada espin del sistema la energia de sus interacciones ferromagnéti-
cas a primeros vecinos mas las antiferromagnéticas a segundos vecinos. En todos los casos
gue se muestran, cada espin del sistema tiene la misma energia E; que los otros, es decir
todos son equivalentes con respecto a sus interacciones (esto vale incluso para los espines
del borde ya que consideramos condiciones de contorno perioddicas). Por lo tanto la energia
del sistema completo es E = NE;/2. Veamos en detalle el calculo de la energia por espin

para la configuracion C1.:

E — E/N-= %(—J1(74+2)+J2(+478)), (4.1)

E/Jo = +0-2, 4.2)
y para las diferentes configuraciones analizadas tenemos que:
m FE/Jo=—-30+6
" AF:E/Jy = +36 +6
" L1:E/Jy=—0—2
w L2:E/Jy = —26+2

En la figura 4.2 se muestra la energia por espin en funcion del parametro ¢ para las
diferentes configuraciones. Podemos ver que para 0 < ¢ < 4 la configuracidbn con menor
energia es la de laminas de ancho h = 1, pero para § > 4 la configuracion de menor energia
es la ferromagnética. Podemos concluir entonces que para valores positivos de 6 (el Gnico
caso gue nos interesa) hay so6lo dos estados fundamentales posibles: laminas de ancho

h =1 (L1) para0 < § < 4y ferromagnético (F) para 6 > §. = 4.

4.2. Transiciones de fase

Para determinar las transiciones de fase, estudiamos algunas cantidades termodinami-

cas a temperatura finita mediante simulaciones numéricas de Monte Carlo, utilizando dinami-
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Figura 4.2: Energia por espin vs. § para las cinco configuraciones que se muestran en 4.1.

ca de bafo térmico, y condiciones de contorno periddicas. En el apéndice A se presenta

una discusion detallada de este método numérico.

4.2.1. Transicion orden-desorden

Para obtener las transiciones orden-desorden calculamos el calor especifico por espin
C, y el parametro de orden en funcion de la temperatura, para diferentes valores de ¢, tanto

en la fase de laminas como en la fase ferromagnética.

1 kp kg
C, = Nﬁ[(H2>—<H>2]:W(<H>—H>2, 4.3)
1

Como en la fase de laminas la magnetizacion neta es nula, utilizamos un parametro de
orden orientacional O introducido por Booth [46] en el contexto de laminas ultra-delgadas,
que toma el valor O = 1 cuando las fajas o laminas estan completamente orientadas a lo
largo de un eje, y cae a cero cuando pierde este orden orientacional (es decir en fases

paramagnéticas, tetragonales, ferromagnéticas, etc.). Para determinar O calculamos las si-
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guientes cantidades,
Ng — Ny
Oy = — ),
xy < Nz + 1y >
Ny — Ny
Oz = — ),
xz < Ny + 1, >

Oy = < Ty Tz > : (4.5)

Ny + Ny

donde n, (o = x, y 0 2) es el nUmero de pares de espines proximos (primeros vecinos) en

la direccion o que estan antialineados:

Mg = Z (1 —Signo[s(m,y,z)s(x—l—l,y, Z)]) (46)
xT,Y,z

ny, = Z (1 —signo[s(z,y, z)s(x,y + 1, 2)]) 4.7)
xT,Y,z

n, = Z (1 —signo[s(z,y, 2)s(z,y,z + 1)]) . (4.8)
o (4.9)

Si el sistema se ordena en laminas, dos de estas cantidades seran proximas a unoy la

otra igual a cero. Usamos como medida del orden el mayor de los tres valores calculados,
O = maxy 4 .{(Ozy, Orz, Oy2) } (4.10)

En todas estas definiciones, el simbolo (. ..) representa un promedio térmico sobre diferen-
tes realizaciones y la constante de Boltzman toma el valor kg = 1 (esto sera asi a lo largo

de toda la tesis).

En las figuras 4.3 y 4.4 se muestran los resultados obtenidos para § = 6y §d = 2y
diferentes tamafos del sistema. Puede verse que el C, vs. T desarrolla un pico a una
temperatura que coincide con el valor para el cual el parametro de orden cae abruptamente
(ya sea M en la fase ferromagnética como O en la fase de laminas). Tanto con el valor mas
alto del calor especifico como con el punto de inflexion en la caida del parametro de orden

podemos determinar las temperaturas criticas para cada §.

Nos interesa ahora caracterizar el tipo de transicion termodinamica. Una transicion de
primer orden esta caracterizada por discontinuidades en las primeras derivadas de la energia

libre, como por ejemplo en la energia interna (generando calor latente) o el parametro de
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Figura 4.3: Calor especifico y magnetizacion en funcion de la temperatura para 6 = 6 y diferentes tamafos del

sistema.
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Figura 4.4: Calor especifico y parametro de orden O en funcion de la temperatura para 6 = 2y diferentes

tamanos del sistema.
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orden. Esto se evidencia en una singularidad en las funciones calor especifico C, y suscep-
tibilidad y en la temperatura critica. Una transicion continua o de segundo orden en cambio,
no presenta discontinuidades en las primeras derivadas de la energia libre, aunque puede
presentar una divergencia en lugar de discontinuidad. Estas divergencias estan relaciona-
das con el hecho de que la longitud de correlacion diverge a la temperatura critica. Por ello,
en una transicion continua, aunque la susceptibilidad diverge, el calor especifico puede o

no diverger.

En sistemas finitos estas divergencias no ocurren, y en los dos tipos de transiciones el
comportamiento termodinamico es suave al atravesar la transicion de fase. Uno observa, en
cambio, picos finitos en el calor especifico y la susceptibilidad cerca del punto de transicion.
Son tres los efectos que surgen por tamafio finito: un ensanchamiento de estos picos a
tamafios menores, un crecimiento en la altura del pico al aumentar el tamafio del sistema,
y un corrimiento en la llamada pseudo-temperatura critica 7.(L) en la cual se observa el

maximo.

Los efectos de tamaiio finito pueden entonces generar dificultades a la hora de determi-
nar el orden de una transicion, debido a la similitud en el comportamiento de las derivadas
de la energia libre en las transiciones de primer y segundo orden y resulta (til en estos
casos recurrir a otras cantidades medibles numéricamente y que brinden informacion para
la caracterizacion del tipo de transicion termodinamica. El problema puede tratarse feno-
menolbégicamente utilizando Teoria de Fluctuaciones Termodinamicas y Teoria de Grupo
de Renormalizacion, mediante el analisis de la Funcion de Distribucion de la energia y del
parametro de orden, Pr(E) y Pr(M) respectivamente, sus momentos y sus cumulantes
de mayor orden. En particular nos concentraremos en el analisis del cumulante de cuarto

orden de la energia, al cual denotaremos V, y esta definido como:

(B
Vi =1-— 4.11
y del cumulante de cuarto orden del parametro de orden, Uy, que tiene la forma:
(M)
Up,=1———2=. 4.12
L 3(M2)2 (4.12)

A pesar de que estos cumulantes no poseen un obvio significado experimental, son
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cantidades de facil calculo numeérico, y cada uno tiene un comportamiento caracteristico

cuando se trata de una transicion de primer o de segundo orden [47,48,49].

El cumulante de la energia V7, tiende a 2/3 cuando " — 0y T — oo (cuando el ta-
mafio del sistema diverge, L — oo) y desarrolla un minimo a una temperatura de transicion
efectiva (T.(L)). En una transicion de primer orden esta temperatura efectiva se desplaza
asintéticamente hacia la temperatura critica a medida que aumenta el tamafio del sistema,
manteniendo el minimo en el cumulante, de forma que uno puede obtener la temperatura
critica extrapolando T,y para L — oo. En una transicion de segundo orden en cambio, el

minimo del cumulante desaparece rapidamente al incrementar el tamafio del sistema.

El cumulante del parametro de orden U, tiene un comportamiento caracteristico en una
transicion de segundo orden: U, — O paraT — ooy Uy — 2/3 para T — 0, siempre en
el limite termodinamico L — oo. Ademas, las curvas de Uy, en funcion de la temperatura
cruzan en un (nico punto U* que es independiente del tamafio del sistema. La temperatura
correspondiente a ese cruce es la temperatura critica. En cambio, para una transicion de pri-
mer orden estos cruces de las curvas para diferentes tamafios del sistema no se observan,
y el cumulante desarrolla un minimo a la temperatura de transicion efectiva (dependiente

del tamafio de la muestra).

Para caracterizar entonces las transiciones orden-desorden del modelo calculamos los
cumulantes de cuarto orden de la energia y el parametro de orden, cuyos resultados se

muestran en las figuras 4.5y 4.6.

Podemos observar que en el cumulante de la energia para § = 6 el minimo desaparece
rapidamente al aumentar el tamafio del sistema, sugiriendo que la transicion es de segundo
orden, y podemos confirmarlo en la figura 4.6 con el cumulante del parametro de orden,
ya que las curvas para diferentes tamafos del sistema se cruzan en un mismo punto. En
cambio, para § = 2, a medida que aumenta el tamafio del sistema el minimo del cumulante
de la energia decrece mas lentamente que para § = 6, lo que podria estar sugiriendo que
se trata de una transicion de primer orden. Esto lo confirmamos mediante el histograma de
energia, para temperaturas muy cercanas a la temperatura de transicion, como podemos
ver en el grafico 4.7. En este grafico mostramos la distribucion de probabilidad de la energia

por espin P(E/N) de un sistema de tamafio lineal L = 20, para un total de 5 x 10° medidas
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Figura 4.5: Cumulante de cuarto orden de la energia en funcion de la temperatura para é = 2y § = 6,y

diferentes tamafos del sistema.
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Figura 4.6: Cumulante de cuarto orden de la magnetizacion en funcion de la temperatura para § = 6 y diferentes

tamanos del sistema.
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Figura 4.7: Histograma de la energia por espin para § = 2 y dos temperaturas (7' = 4,800 y T' = 4,806), en un

sistema de tamafio L = 20. Los histogramas se calcularon con un total de 5 x 10° valores de energia.

de energia obtenidas en una (nica simulacion, y repetido para dos temperaturas diferentes.
Podemos ver el doble pico caracteristico de las transiciones de primer orden, que muestra
el cambio en la estabilidad entre las dos fases al atravesar la temperatura critica. Para
asegurarnos de que no se trata de un efecto de tamario finito, calculamos estos histogramas
aumentando el tamafio del sistema. En el grafico 4.8 se muestran los histogramas de la
energia para L = 40 y temperaturas 7' = 4,800 y T = 4,801. También en estos casos
los histogramas se calcularon con un total de 5 x 10° valores de energia. Podemos ver
en la figura que el minimo entre los dos picos del histograma de energia se hace mas
pronunciado que en la figura 4.7, lo cual es una caracteristica de las transiciones de primer
orden. Hicimos también una inspeccion de la variacion de la energia en el tiempo (en una
Gnica simulacion), para estar seguros de que los dobles picos de los histogramas no se
deban a un estado meta-estable. En la figura 4.9 graficamos la energia en funcion del
tiempo (medido en PMC) para 6 = 2 y dos temperaturas, 7" = 4,800 y T" = 4,801, en la
gue podemos ver que la energia del sistema alterna entre dos valores (esto ocurre para

ambas temperaturas). Estos saltos entre los dos valores nos indican que la energia libre
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Figura 4.8: Histograma de la energia por espin para § = 2 y dos temperaturas (T' = 4,800y T' = 4,801), en un

sistema de tamafio L = 40. Los histogramas se calcularon con un total de 5 x 10° valores de energia.

del sistema tiene dos minimos, haciendo que el sistema pase de uno a otro. Esta es una

indicacion mas de que se trata de una transicion de primer orden.

Queda determinada entonces T mediante el punto de cruce de las curvas para § = 6
como T = 14,5+0,1, y para 6 = 2 mediante el histograma de energia en T = 4,801+0,002.
La determinacion de las temperaturas criticas para otros valores de § se realiz6 mediante
el calor especifico (se tomb como T¢ la temperatura para la cual el calor especifico tiene su

mayor valor) para un tamafo fijo del sistema L = 40.

4.2.2. Transicion Laminas-Ferromagneto

Para realizar el estudio de la transicion entre las dos fases ordenadas (laminas y ferro-
magnética), evaluamos numéricamente la energia libre por espin del sistema, variando ¢ a
temperatura fija 7 < T

T CU(T/)

f:U—Ts:U—T/O dT’ (4.13)
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Figura 4.9: Energia en funcion del tiempo, medido en PMC, para un sistema de tamafio L = 40 y dos tempera-

turas, T'= 4,800y T' = 4,801.

donde U = (E) es la energia interna, y C, es el calor especifico.

Para el calculo se inici6 el sistema en una configuracion de laminas para un § chico, se
aumento la temperatura hasta la 7* (siempre dentro de la fase de laminas). Para cada valor
de ¢ se calcul6 la energia del sistema y el calor especifico en funcion de la temperatura para
poder realizar numéricamente la integral de la ecuacion (4.13). De esta forma obtuvimos
la energia libre f en funcion de ¢. EI mismo procedimiento se hizo comenzando con una
configuracion ferromagnética para un valor grande de § y luego de elevar la temperatura

hasta T* se disminuy6 ¢ calculando nuevamente la energia y la integral de la ecuacion.

En la figura 4.10 puede verse claramente la discontinuidad en la pendiente de la energia
libre, indicando que se trata de una transicion de primer orden, y que ocurre para la tempe-
ratura y ¢ correspondientes al punto de interseccion de las dos ramas de la energia libre. Al
comparar los valores de los dos términos de f, notamos que el término entropico es des-
preciable frente al de la energia interna, ya que estamos trabajando a bajas temperaturas.
También podemos inferir del grafico que ambas fases tienen como estado meta-estable a la

otra fase ordenada.
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Figura 4.10: Energia Libre f de las fases de Laminas L1 (circulos) y ferromagnética F (triangulos) vs. ¢ para

T = 2 en un sistema de tamafio L = 40.

4.3. Estados meta-estables

Una posible causa de la dinamica lenta del sistema a bajas temperaturas es la existencia
de estados meta-estables. Nos referimos con ello a configuraciones del sistema que, si
bien no son termodinamicamente estables, corresponden a minimos locales de la energia
libre. Dependiendo de las condiciones de enfriamiento del sistema, es posible que el mismo
guede atrapado en estos minimos locales por tiempos grandes. En particular, el hecho
de que existan transiciones de primer orden confirman la existencia de meta-estabilidad

(coexistencia de fases).

Para obtener informacion sobre la existencia de diferentes estados meta-estables, cal-
culamos la magnetizacion staggered para diferentes configuraciones del sistema, definida

como:

N
1 § : 0
MST = N — Si Si (414)

donde s? es el valor de espin i-ésimo en un determinado estado.
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Figura 4.11: Magnetizacion staggered vs. temperatura parad = 3y § = 6, y tres diferentes condiciones iniciales:

ferromagnética (F), laminas de ancho 4 = 1 (L1) y laminas de ancho h = 2 (L2).

Si preparamos el sistema en una configuracion inicial s? y comenzamos a aumentar
la temperatura, la magnetizacion staggered definida asi nos indica cuan parecida es la
configuracion s; a la que tenia inicialmente. Las regiones en las cuales el parametro Mg

es diferente de cero, indican que esa configuracion es un estado meta-estable.

En la figura 4.11 se muestra Mg en funcion de la temperatura, parad =3y § = 6,y
tres configuraciones iniciales diferentes: ferromagnética (F), laminas de ancho h = 2 (L2)
y laminas de ancho h = 1 (L1). Para 6 = 3 el estado fundamental es L1, y podemos ob-
servar que la estructura ferromagnética es un estado meta-estable hasta 7' ~ 1 mientras
que la configuracion de laminas L2 es meta-estable hasta T' ~ 2,5. En T' ~ 5,4 se observa
la transicion de la fase L1 a la fase paramagnética. EI mismo analisis podemos hacer para
0 = 6, donde L1 es meta-estable hasta 7' ~ 4, L2 hastaT ~ 7y en T ~ 14,5 se observa la
transicion termodinamica de la fase ferromagnética a la paramagnética. Ademas podemos
observar que cuando se desestabilizan estas estructuras, las curvas desarrollan un hombro
antes de decaer a cero, en donde Mg se mantiene constante pero con un valor bajo (alre-

dedor de Mgr ~ 0,1). Suponemos que esto se debe a la coexistencia con otras estructuras
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laminares (que también son meta-estables) y que el sistema adopta a medida que evolu-
ciona hacia la configuracion estable (es decir la correspondiente a su fase termodinamica).
Estudios similares se llevaron a cabo con configuraciones de laminas de ancho h = 3y
h = 4 que no presentamos en detalle, pero que demostraron ser también meta-estables (en
el diagrama de fase se mostraran los bordes de estabilidad de todas estas configuraciones).
En otras palabras, es de esperar la existencia de muchas otras estructuras meta-estables,
ademas de las estudiadas en esta seccion. De este estudio concluimos que existe una pro-
liferacion de estados meta-estables a temperaturas suficientemente bajas. Esto nos lleva a
pensar que quiza sean estas meta-estabilidades las que puedan explicar la dinamica lenta

observada en el proceso de crecimiento de dominios.

4.4. Diagrama de fases

Como conclusion del estudio de equilibrio del modelo, presentamos en la figura 4.12 el

diagrama de fases completo, incluyendo las lineas de meta-estabilidad.

El sistema se ordena en solo dos posibles fases termodinamicas, dependiendo del valor

de o:

m Para0 < ¢ < 4 (frustracion alta) la configuracion del estado fundamental es de laminas
de ancho 1 paralelas a los ejes de la red. Como hay tres direcciones para ordenar las
fajas, y los espines tienen dos direcciones posibles, este estado fundamental tiene

degeneracion 6.

= Para § > 4 (cuando la frustracion se hace mas débil) el sistema se ordena ferro-

magnéticamente, y este estado fundamental tiene degeneracion 2.

Los circulos rojos en el diagrama representan la transicion de segundo orden entre la
fase ferromagnética y la fase paramagnética y los cuadrados azules y grises representan
las transiciones de primer orden de la fase de laminas a las fases paramagnética y ferro-
magnética, respectivamente. Queda de esta forma definido un punto tricritico en § = 4y

T = 4,9+ 0,1. Cabe la posibilidad de que ademas exista un punto triple para 2 < ¢ < 4 que
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Figura 4.12: Diagrama de fases ¢ vs. T’ para un sistema de tamafio N = 403. Las fases termodinamicas son:
laminas de ancho h = 1 (L1), ferromagnética (F') y paramagnética (P). Los circulos rojos indican la linea de
transicion de segundo orden entre la fase ferromagnética y paramagnética, obtenida de los picos del calor
especifico. Los cuadrados grises y azules indican las lineas de transicion de primer orden obtenidas mediante
la energia libre para la transicion entre las dos fases ordenadas, y mediante el calor especifico e histogramas
de energia para la transicion laminas-paramagneto. Se muestran ademas las lineas de meta-estabilidad de

diferentes configuraciones, obtenidas mediante la magnetizacion staggered.
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marque un cambio en el orden de la transicion laminas-paramagneto. Sin embargo este
estudio requiere de un esfuerzo numérico muy grande y esta fuera de nuestro objetivo de
estudio. Se pueden ver ademas las lineas de meta-estabilidad de diferentes configuracio-

nes, las cuales nos muestran que hay una gran cantidad de estados meta-estables.

Vale la pena destacar el tamafio del esfuerzo numérico que estos estudios requirieron,
ya que como veremos mas adelante, estos sistemas tienen una lenta dinamica y fueron

necesarios grandes tiempos de simulacion para la determinacion del diagrama.

4.5. Discusion

En este capitulo hemos analizado las propiedades de equilibrio del modelo SS mediante
simulaciones de Monte Carlo. La competencia entre las interacciones ferromagnéticas y an-
tiferromagnéticas genera la formacion de estructuras tipo laminas a alta frustracion (§ < 4)
pero al aumentar la interaccion ferromagnética, ésta domina y el estado fundamental se
vuelve ferromagnético (6 > 4). El estudio del diagrama de fases muestra que al aumen-
tar la temperatura el sistema sufre una transicion de segundo orden entre las fases ferro-
magnética-paramagnética, mientras que la transicion entre las fases laminas-paramagnéti-

ca y la transicion entre las fases ordenadas es de primer orden.

Para estos estudios fue necesario el calculo de calores especificos, cumulantes de
energia, de parametros de orden, y energias libres. Se observa que en ambas fases orde-
nadas existe una proliferacion de estados meta-estables. Probablemente sean estas meta-
estabilidades las responsables de la dinamica lenta observada por Shore y colaborado-

res [10,11].

Es importante notar como la inclusion de interacciones antiferromagnéticas a segun-
dos vecinos no so6lo complejiza la dinamica de crecimiento de dominos, como se mostrara
en [10, 11, 32}, sino que enriquece el diagrama de fases termodinamico e induce la apari-
cion de estados meta-estables y transiciones de primer orden, fenbmenos todos ausentes
en el caso J, = 0 (modelo de Ising con interacciones ferromagnéticas entre primeros veci-

nos). Como la inclusion de interacciones competitivas ha enriguecido el diagrama de fases
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del modelo y también su dinamica de crecimiento de dominios, en el proximo capitulo ana-

lizaremos si esta complejizacion se manifiesta en otros aspectos de su dinamica.



Dinamica de Relajaci 6n en el Modelo
Shore-Sethna

Sabemos por los estudios de Shore y colaboradores que la dinamica del modelo en
la fase ferromagnética es drasticamente frenada por barreras de energia, dando lugar a
una ley de crecimiento de dominios logaritmica en el tiempo (clase 3). Sin embargo, esta
dinamica lenta no se observa a temperaturas mayores, donde se recupera el crecimiento de
dominios algebraico. Vimos en el capitulo anterior que a bajas temperaturas, la inclusion de
interacciones antiferromagnéticas da lugar a la aparicion de estructuras meta-estables. En
este capitulo mostraremos los resultados originales del estudio de la dinamica del modelo, a
fin de determinar si se manifiestan otros comportamientos vitreos a bajas temperaturas [3].
También nos interesa ver si es posible detectar diferencias en la dinamica a bajas y altas
temperaturas, y con ello determinar la temperatura de transicion dinamica. Estudiaremos
entonces la dinamica de envejecimiento y la Relacion de Fluctuacion-Disipacion en sus dos

fases ordenadas.
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5.1. Dinamica de Envejecimiento

Para estudiar la dinamica de envejecimiento del modelo utilizamos nuevamente el algo-
ritmo de Monte Carlo, conforme se discute en el Apéndice A. Simulamos inicialmente un
enfriado instantaneo al sistema desde una temperatura 7' > T (vamos a asumir el enfriado
desde temperatura infinita, es decir con una configuracion inicial aleatoria) hasta una tem-
peratura T' < T¢, dentro de la fase ordenada. El sistema entonces evoluciona un tiempo de

espera t,,, y desde entonces se mide la auto-correlacion a dos tiempos

Ot tw) = 3 st + 1)3i(t)) (5.1)

i=1

donde los corchetes indican promedio térmico. Notemos una vez mas que aqui t se refiere

al nimero de pasos Monte Carlo medidos a partir del tiempo t,,.

En la figura 5.1 se muestran los resultados de la funcion de auto-correlacion C(t, t,,) en
funcion del tiempo ¢, para § = 6, dos temperaturas y diferentes tiempos de espera t,, = 3%
(k=4,...,9, de abajo hacia arriba). En el grafico superior el sistema es de tamafio L = 200
y T = 12, mientras que el grafico inferior corresponde a L = 120 y T = 3. El tamafio
del sistema utilizado para las diferentes temperaturas finales varia entre 120 < L < 200,
ya que a temperaturas menores los tiempos de calculo se hacen demasiado largos, por
lo que es necesario utilizar sistemas de menor tamafio. En ambos casos se observa una
fuerte dependencia con la historia de la muestra, y la formacion de un plato, que confirma
la estructura aditiva de la auto-correlacion. Para analizar la forma de escala, en la figura 5.2
se muestra C(t,t,,) reescalada de la forma ¢/t,,, para dos temperaturas, ' =7y T = 3.
Podemos ver que en el caso de 7' = 7 se obtiene un buen colapso de las curvas confirmando
gue el sistema sufre en esta region de la fase ferromagnética envejecimiento simpleSin
embargo a T' = 3 las curvas no colapsan, y decaen mas lentamente a medida que el tiempo
de espera es mayor (el t,, mayor corresponde a la curva superior). Este decaimiento mas
lento a medida que t¢,, crece es lo que comdnmente se llama siper-envejecimient@®1], e
indica que L(t) crece mas lento que una ley de potencias. Sabemos que para los valores

de parametros 6 = 6 y T' = 3, la fase ferromagnética tiene un crecimiento de dominios



5.1. Dinamica de Envejecimiento 63

Figura 5.1: Funcion de auto-correlacion a dos tiempos C'(¢,t.,) en funcion del tiempo para 6 = 6, diferentes
tiempos de espera t,, = 3" (k = 4,...,9) y dos temperaturas dentro de la fase ferromagnética: 7 = 12 y
L =200 (arriba); T'= 3y L = 120 (abajo).
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Figura 5.2: Funcion de auto-correlacion a dos tiempos C(t,t,) en funcién de t/t., para 6 = 6, diferentes

tiempos de espera t.,, = 3" (k = 4,...,9) y dos temperaturas dentro de la fase ferromagnética: 7= 7y L = 180
(arriba); T'= 3y L = 120 (abajo).
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Figura 5.3: Funcion de auto-correlacion a dos tiempos C(t, t.,) reescalada con la forma log(t+t.,) / log(t.,) para

8 =6, T = 3y diferentes tiempos de espera t,, = 3* (k =4,...,9).

logaritmico [11] L(t)  log(t), por lo que podemos esperar una dependencia de la forma:

L(t +ty)
L(tw) ) '

Este comportamiento se confirma en la figura 5.3 donde graficamos C(t, t,,) en funcion de

Cenv(tatw) = f <

log(t + t,,)/ log(ty) para T' = 3. Vemos el buen colapso de las curvas, particularmente para

grandes valores de t,,.

Se realizaron calculos similares para otras temperaturas en el intervalo 2 < T' < 12,y
los resultados muestran que para temperaturas 7' > 7 la auto-correlacion escala como ¢/t,,
y para T' < 6 escala como log(t + t,,)/ log(t.). Este resultado confirma la existencia de dos
fases dinamicas en la fase ferromagnética y nos da una valor estimativo de la temperatura
de transicion dinamica, que podemos determinar como 7,; = 6,5 + 0,5. Este valor es muy
cercano al determinado analiticamente por Shore y colaboradores en el limite de frustracion

débil (6§ — =), T; = 7,11. En otras palabras, el comportamiento de las curvas de la funcion
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de auto-correlacion confirman, a través de los estudios de escala, que el comportamiento
de dominios se correlaciona con el comportamiento del proceso de envejecimiento. Esto
nos permite entonces determinar por primera vez en la literatura el valor de la temperatura
de transicion dinamica T, para un valor finito de 6 = 6, cercano a d., donde la frustracion es
muy relevante. Vale destacar que este calculo, si bien es costoso, es mucho mas econémico,
en términos computacionales, que la determinacion de la ley que gobierna el crecimiento
de L(t). Si esta transicion dinamica a temperatura 7, esta efectivamente relacionada con la
temperatura de corner-rounding, entonces podemos decir que nuestro calculo confirma la

débil dependencia de esta temperatura dinamica con el valor del parametro 6.

En la fase de laminas L1 también se observa dependencia con la historia de la muestra 'y
una dinamica de envejecimiento simple, como puede verse la figura 5.4, donde mostramos
la funcion de auto-correlacion a dos tiempos para § = 2y T = 2 en funcion de t (arriba) y

reescalada con t/t,, (abajo).

Nuestros resultados en las fases ferromagnética y L1 muestran que la dinamica de en-
vejecimiento siempre se corresponde con la ley de crecimiento de dominios (ya que no se
aparta de la relacion Cep,(t,t) = f(L(t)/L(t + t,,))). Es decir que el mecanismo respon-
sable de la dependencia con la historia de la muestra es simplemente el crecimiento de

dominios.

5.2. Relacion de Fluctuacion-Disipacion

Para estudiar la relacion de Fluctuacion Disipacion en el modelo, calculamos la correla-

cion a dos tiempos y la funcion respuesta a un campo externo débil.

Para realizar el estudio de la funcion respuesta se aplico al sistema un campo magnético
externo h;. Para sistemas desordenados, el campo aplicado puede ser uniforme o aleatorio.
Sin embargo, para sistemas sin desorden, un campo uniforme favoreceria uno de los dos
estados fundamentales, acelerando el crecimiento de estos dominios. En estos casos, debe

usarse entonces un campo aleatorio, y medirse la magnetizacion staggered:

N
Mz (1) = 5 S (si(0) signo(i)} (5.2)
=1

(2
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Figura 5.4: Funcion de auto-correlacion a dos tiempos C'(t, t,,) paraé = 2, T' = 2y diferentes tiempos de espera

tw = 3% (k= 4,...,8) en funcion del tiempo ¢ (arriba) y reescalada con la forma t/t., (abajo).
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donde h; es el campo local de cada sitio, generalmente de la forma bimodal h; = +h, y

donde la barra indica un promedio sobre diferentes realizaciones de campo.

Nos aseguramos de que el campo magnético aleatorio tenga una intensidad suficien-
temente baja, de forma de estar trabajando en el régimen de respuesta lineal. Entonces

podemos obtener la susceptibilidad a partir de la expresion,

() = Mt 53)

Si simultaneamente medimos la correlacion a dos tiempos, es posible construir la curva

paramétrica x = Mgrp(t,ty)/h vs. C(t,t,), tal como se explico en el capitulo 2.

Para la medicion de estas cantidades se realiza un enfriado instantaneo desde tempe-
ratura infinita (configuracion inicial aleatoria) a la temperatura final en la fase ordenada. Se
deja evolucionar el sistema libremente un tiempo de espera t¢,, medido en PMC, a partir del
cual se enciende el campo magnético aleatorio, y se mide la magnetizacion staggered y la

funcion de auto-correlacion a dos tiempos.

En la figura 5.5 se muestran curvas de T'x = TMgr/h vs. C(t,t,) obtenidas para un

sistema de tamafo L = 50, y para 3 conjuntos de parametros:

m ) =6y T =9 (fase ferromagnética, arriba de Ty),
m ) =6y T =2 (fase ferromagnética, debajo de T}),

m § =2y T =2 (fase de laminas),

para dos tiempos de espera t,, = 128 y t,, = 256. La linea negra es la curva correspondiente

al TFD de equilibrio (pendiente —1).

Podemos observar en el grafico que en ambas fases ordenadas las curvas se apartan
rapidamente del régimen de equilibrio, y que incluso a bajas temperaturas la susceptibilidad
se mantiene constante o comienza a decaer a medida que disminuye la auto-correlacion.
Este es el escenario caracteristico de sistemas con dinamica de crecimiento de dominios,
donde T,y = oo. Es decir que los resultados de la Relacion de Fluctuacion Disipacion en
el modelo, al igual que los resultados del estudio de envejecimiento, nos muestran que el

sistema posee una dinamica propia de crecimientos de dominios. Queremos destacar que a
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Figura 5.5: Susceptibilidad vs. auto-correlacion para un sistema de tamafio L = 50, y diferentes parametros §
y T, que se muestran en la figura. Los tiempos de espera utilizados son ¢, = 128 y t,, = 256. La linea negra

corresponde al TFD de equilibrio.

principios del afio 2005 F. Krzakala publico un trabajo [50] en el que estudiaba propiedades
vitreas en modelos ferromagnéticos bidimensionales con dinamica de Kawasaki [51]. En él
presentd un grafico con el estudio de la Relacion de Fluctuacion-Disipacion en el modelo
SS tridimensional, cuyos resultados son similares a los mostrados en la figura 5.5 pero en

un contexto dinamico diferente.

5.3. Discusion

En todas las fases ordenadas del modelo hemos encontrado una fuerte dependencia
con la historia de la muestra y una violacion del Teorema de Fluctuacion Disipacion, in-
dicando que el sistema queda atrapado en estados de no-equilibrio estacionarios. En lo
concerniente a la pregunta original sobre el rol de la frustracion en el comportamiento de
sistemas ordenados, podemos concluir que el modelo SS presenta una dinamica de enveje-

cimiento simple y una relacion de Fluctuacion-Disipacion propias de sistemas con dinamica



70 5. Dinamica de Relajacion en el Modelo Shore-Sethna

de crecimiento de dominios:

Podemos entonces afirmar que mas alla del frenado dinamico por debajo de la transicion
de corner-rounding, la dinamica no es similar a la observada en vidrios estructurales, tal
como sugerian originalmente los autores de [11]. En este sentido todo parece indicar que la
frustracion presente en este modelo, por importante que sea, no alcanza para modelar con

espines tipo Ising la fisica de sistemas vitreos sin desorden.

Otro resultado importante de este capitulo fue la determinacion por primera vez, para
un valor finito de §, de la temperatura de transicion T entre los dos regimenes dinamicos
de la fase ferromagnética . Como este valor no difiere mucho del obtenido analiticamente
en el limite de frustracion débil (§ — oo) podemos concluir que dicha temperatura es poco

sensible al efecto del término de interaccion a segundos vecinos en el Hamiltoniano.



El modelo Shore-Sethna en su versi 0On

Heisenberg

En este capitulo estudiaremos una modificacion al modelo analizado en los capitulos
anteriores, que resulta de reemplazar las variables de Ising por variables clasicas de Hei-
senberg. En otras palabras, cada espin es ahora un vector S; de modulo unitario. Considera-
remos las mismas interacciones competitivas del modelo SS Ising, o sea, ferromagnéticas y
antiferromagnéticas a primeros y segundos vecinos, respectivamente, y nos restringiremos

al caso de una red tridimensional cUbica. lgnoraremos a la vez cualquier tipo de anisotropia.

Podemos pensar que esta version del modelo resulta mas adecuada para modelar ma-
teriales reales tridimensionales, tales como los espineles, o incluso para comparar con al-
gunos materiales sin desorden que mostraron tener comportamientos tipicos de vidrios
de espines [34, 35] y cuyos momentos magnéticos son siempre variables tipo Heisenberg.
Ademas, sabemos que la version diluida de este modelo reproduce la fenomenologia de

ciertos vidrios de espines aislantes [36] como el Eu,Sr;_,Sy Fe, Al _,.

La inclusion de interacciones a segundos vecinos en el modelo Heisenberg en la red
cuadrada, usualmente llamado frustrated square lattic§FSL), ha sido ampliamente estudia-

da en el contexto de sistemas de espines cuanticos [52-56]. Mediante el estudio de transi-

71
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ciones cuanticas se determin6 que el diagrama tiene tres fases ordenadas: ferromagnética,
antiferromagnética de Néel (AF), y antiferromagnética en columnas (SAF). Ademas exis-
ten regiones criticas alrededor de puntos criticos cuanticos en los que el sistema muestra
un estado fundamental denominado liquido de espines. Este es un estado paramagnético
cooperativo (hay correlacion magnética de corto alcance) y difiere de un vidrio de espin
en que no se observa una temperatura de freezing, es decir, los espines, 0 al menos una
gran fraccion de ellos, se mantienen dinamicos aln a las mas bajas temperaturas accesi-
bles. Este estado desordenado surge a partir de las fluctuaciones cuanticas que impiden
el orden magnético de largo alcance. Si bien este modelo ha sido estudiado intensamente
en la Gltima década, su complejidad sigue siendo fuente de constantes estudios, los cua-
les se concentran casi exclusivamente redes bidimensionales, y alin no hay extensiones al

modelos en redes tridimensionales.

En este capitulo abordaremos primero el estudio del diagrama de fases, a fin de determi-
nar los diferentes 6rdenes presentes en el modelo. Nos interesa particularmente el analisis
de su dinamica a fin de compararla con los resultados obtenidos en el modelo con espines
tipo Ising mostrados en el capitulo 5 ya que, como veremos, este cambio resultara muy

relevante.

El capitulo esta organizado de la siguiente forma: en la primera seccion presentare-
mos el modelo. Luego mostraremos el diagrama de fases termodinamicas y a continuacion
analizaremos la dinamica de envejecimiento en sus fases ordenadas y la relacion de Fluc-

tuacion-Disipacion. Por Gltimo discutiremos los resultados obtenidos.

6.1. El modelo

El modelo consiste de un sistema de N = L? espines Heisenberg clasicos ubicados en
los nodos de una red cubica que interactian ferromagnéticamente entre primeros vecinos
y antiferromagnéticamente entre segundos vecinos. El Hamiltoniano puede escribirse de la
siguiente forma:

H=-1Y .S+ > S.5, (6.1)
NN NNN
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donde los espines S; son vectores de modulo 1 y componentes S¥, S¥, S7. J; y J, son
ambos parametros definidos positivos que representan, respectivamente, la magnitud de
las interacciones ferro y antiferromagnéticas. La primera suma (NN) se realiza sobre pares

de espines primeros vecinos y la segunda (NNN) sobre pares de espines segundos vecinos.

De la misma forma que hicimos en el capitulo 2 vamos a redefinir el Hamiltoniano (6.1)

de la forma:

H - - -
H=— = 5SS+ Y S8 (6.2)
2 NN NNN

Las simulaciones de Monte Carlo fueron realizadas usando el algoritmo de Metropolis,
con condiciones de contorno periodicas y actualizacion completamente aleatoria en la esfe-
ra unitaria. O sea, se escoge un espin S; en forma aleatoria, se sortea una nueva direccion
aleatoria (caracterizada por dos angulos 0y ¢) y se aplica el algoritmo de Metrépolis. Como
siempre, diremos que un paso Monte Carlo (PMC) corresponde a N intentos aleatorios de

actualizar espines.

6.2. Diagrama de fases

La complejidad de este sistema, en comparacion con el modelo con variables Ising,
dificulta el calculo de energias para determinar el estado fundamental. Es de esperar que
en el limite de frustracion débil el sistema se ordene ferromagnéticamente, por lo tanto
medimos el calor especifico y la magnetizacion total en funcion de la temperatura para

diferentes valores de §:

M:\/M§+M3+Mz2,

donde

s

Ya=uz,y0 z.

En la figura 6.1 mostramos el calor especifico y la magnetizacion total en funcion de la
temperatura para un sistema de tamafio N = 303 y para tres valores diferentes de § = 2,

5y 6. Podemos determinar en cada caso la temperatura critica mediante el pico del calor
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Figura 6.1: Calor especifico y magnetizacion en funcion de la temperatura para un sistema de N = 30° espines

yparad=2,5y6.

especifico. Verificamos ademas que el sistema se ordena ferromagnéticamente para 6 = 5

y 6, pero no para § = 2.

Como el sistema no tiene ninguna direccion privilegiada (el modelo no posee aniso-
tropia), cuando se ordena ferromagnéticamente la magnetizacion total puede tomar cual-
quier direccion, como podemos ver en la figura 6.2 en el que mostramos la magnetizacion

neta y también los promedios del valor absoluto de M,, M,y M..

En la figura 6.1 vimos que para 6 = 2 la magnetizacion neta es nula incluso al atravesar
la temperatura critica (determinada mediante el calor especifico), es decir que el sistema
se ordena en algun estado antiferromagnético, y una posibilidad es la formacion de laminas
ferromagnéticas que alternan entre ellas la direccion de sus espines, como ocurre en el mo-
delo con variables tipo Ising. Para analizar esta posibilidad utilizamos el parametro de orden
orientacional O que generaliza la definicion introducida en la expresion 4.5 del capitulo 4.

Para ello redefinimos:

ne =y 1—signo(S(z,y,2) - S(z +1,9,2))

x7y7Z
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Figura 6.2: Magnetizacion total y sus tres componentes en funcion de la temperatura para § = 6, en un sistema

de N = 30° espines.

(y analogamente n, y n.) donde - representa el producto escalar. Es decir que n, es el
namero de pares de espines proximos (primeros vecinos) en la direccion « = z, y 0 z que

forman un angulo 90° < © < 180°.

En la figura 6.3 se muestra el parametro de orden O en funcién de la temperatura para
0 = 2y cuatro tamafos del sistema. Tal como ocurre en el modelo con variables de espin
Ising, el sistema se ordena formando laminas. Para analizar el ancho de las laminas, y el
angulo que forman los espines, calculamos el angulo entre espines proximos en las tres
direcciones z, y y z. Pudimos asi determinar que las laminas son de ancho » = 1, y que se
forman paralelas a los ejes de la red, lo cual es lo esperado ya que una configuracion de
laminas ordenadas diagonalmente en la red tiene mayor cantidad de interacciones frustra-
das, y por ende tiene mayor energia. El la figura 6.4 se muestran los histogramas del angulo
O que forma cada espin con su vecino proximo. Uno de los histogramas tiene un valor me-
dio © ~ 165°, y corresponde a los angulos que forman los espines vecinos en la direccion
perpendicular a las laminas. Vemos que estos espines estan practicamente antialineados, y

el hecho de que el valor medio sea menor a 180° se debe a los efectos de las fluctuaciones
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Figura 6.3: O vs. temperatura para § = 2 para L = 10,20y 30.

térmicas (esto pudo corroborarse ya que al disminuir la temperatura el angulo © medio se
acerca a 180°). El otro histograma corresponde a los angulos entre vecinos proximos en las
otras dos direcciones, y su valor medio es © ~ 25°, es decir que en ambas direcciones los

espines estan practicamente alineados.

Mediante el andlisis de los parametros de orden M y O pudimos determinar que, al igual
gue ocurre en el modelo con variables Ising, el estado fundamental es ferromagnético para
d > 4 y laminas de ancho h = 1 para 0 < § < 4. No descartamos la posibilidad de que
existan otros estados complejos, por ejemplo al pasar del estado ferro al de laminas (como
ocurre en el caso bidimensional en el que el sistema desarrolla una fase nematica [56]),

pero su determinacion escapa al interés de este trabajo.

Mediante el calor especifico determinamos las temperaturas criticas para diferentes va-
lores de § y asi construimos el diagrama de fases que se muestra en la figura 6.5 para un
sistema de tamafio N = 303. Como estamos interesados preferentemente en el estudio de

la dindmica del modelo, no nos detuvimos en caracterizar las transiciones termodinamicas.

Notemos que este diagrama es cualitativamente similar al obtenido en el capitulo 4.
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Figura 6.5: Diagrama de fases 7' vs. § para un sistema de L = 30. Las fases son: laminas de ancho h =1 (L1),

ferromagnética (F) y paramagnética (P).
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Cuantitativamente podemos ver, en primer lugar, que los estados fundamentales son los
mismos, incluso para los mismos valores de 4. Con este diagrama de fases tenemos ahora
informacion sobre los estados de ordenamiento del sistema para los parametros § y T', y

estudiaremos a partir de él las propiedades dinamicas en las proximas secciones.

6.3. Dinamica de Envejecimiento

Para estudiar la dinamica de envejecimiento del modelo utilizamos el mismo protocolo
explicado en el capitulo 5, es decir, realizamos un enfriado instantaneo del sistema desde
una temperatura 7' > T (vamos a asumir el enfriado desde temperatura infinita) hasta una
temperatura T' < T, dentro de la fase ordenada. El sistema entonces evoluciona durante
un tiempo de espera t,,, y desde entonces se mide la funcion de auto-correlacion a dos
tiempos. Los resultados se obtuvieron para un sistema de tamafio L = 100, para diferentes
tiempos de espera t,, = 3¥ (k = 4,...,9) y en dos puntos diferentes de su diagrama de

fases, uno en cada fase ordenada, a baja temperatura:

m ) =3y T =0,5(fase de laminas),

= ) =6y T =1 (fase ferromagnética).

En la figura 6.6 se muestra la funcion de auto-correlacion a dos tiempos en funcion del
tiempo para los parametros explicados previamente. Puede verse que en todos los casos
hay una fuerte dependencia con la historia de la muestra, es decir que el sistema presenta
dinamica de envejecimiento. Comparando con los resultados mostrados en el caso Ising,
aqui se observa un decaimiento inicial mucho mas pronunciado, hasta alcanzar el estado

de casi-equilibrio, desde el cual decae finalmente a cero.

Sabemos que en el caso de sistemas que presentan dinamica de crecimiento de domi-

nios se espera un comportamiento del tipo

Con (1) = £ (F 5. 63)

donde L(t) es el tamafio lineal medio de un dominio al tiempo ¢. En el caso en que el

crecimiento de dominios es algebraico, se espera que la contribucion de envejecimiento
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Figura 6.6: Funcion de auto-correlacion a dos tiempos C(¢,t.) vs. t para d = 3T = 0,5 (izquierda) y 6 = 6

T = 1 (derecha), y diferentes tiempos de espera t,, = 3° (k =4, ..., 9), en un sistema de tamafio L = 100.
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escale como t/t,, es decir, que el sistema tenga una dinamica del tipo envejecimiento

simple.

En la figura 6.7 mostramos las curvas del grafico 6.6 pero reescaladas con t/t,,. Pode-
mos observar que no se logra un buen colapso de las curvas; los t,, mayores corresponden
a las curvas inferiores, indicando que a mayor tiempo de espera la relajacion se hace mas
rapida. Este comportamiento recibe el nombre de sub-envejecimiento refiriéndose a que a
medida que la edad del sistema aumenta, ésta se hace menos importante en su relaja-
cion, tal cual vimos en el capitulo 2. Este comportamiento contrasta con el observado en
el modelo con variables tipo Ising en la fase ferromagnética a bajas temperaturas, ya que
en aquel caso se observo una dinamica de sUper-envejecimiento (en la cual ¢, mayores
correspondian a las curvas superiores, indicando que la relajacion era mas lenta a tiempos

de espera mayores), debido a que su crecimiento de dominios era logaritmico en el tiempo.

En general, para cualquier sistema que presenta dinamica de envejecimiento se espera
gue la contribucion de envejecimiento escale de la forma
h(t + tw)

Conv(t, ty) = f | ——22 6.4

nltst) = £ (MG (6.4

donde h(t) es una funcidbn mono6tona creciente en el tiempo (en el caso de dinamicas de

crecimiento de dominios h(t) = L(t)).
Como vimos en el capitulo 2 una forma muy comin de escalar estas funciones es usar

1 z\'H
h(z) = exp - <To> , (6.5)

donde 1 es un exponente que mide el apartamiento del envejecimiento simple. Recordemos
que para . > 1 se dice que el sistema presenta super-envejecimiento que se correspon-
de con crecimientos de dominios logaritmicos. En el otro extremo, © < 1 se denomina
sub-envejecimiento, y es el comportamiento observado en vidrios estructurales y vidrios de

espin. En el caso i = 1 recuperamos el envejecimiento simple.

Con esta funcion se obtiene:

= ultt) = T+ ) = el ©5)
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En otras palabras, la edad relevante del sistema no es t,, Sino ¢ + t,,.

Como en la figura 6.7 vemos un comportamiento del tipo sub-envejecimiento, utilizamos
6.6 y ajustamos el parametro p hasta lograr el mejor colapso de las curvas. En la figura 6.8
mostramos los resultados para ambos valores, § =3y T =0,5,§ =6y T = 1. En el primer
caso obtuvimos un valor de ¢ = 0,90, y en el segundo caso p = 0,92, ambos valores muy

similares a los obtenidos en vidrios de espin y otros sistemas nitidamente vitreos.

Realizamos estudios de la dinamica de envejecimiento para otros valores de 6 y 7' (no se
pudo elevar mucho la temperatura ya que la funcion de auto-correlacion decae rapidamente)

y en todos los casos analizados se observa sub-envejecimiento con p ~ 0,92.

Podemos concluir del analisis de la dinamica de envejecimiento del modelo que, a di-
ferencia de lo que ocurre con el modelo con variables de espin tipo Ising, en este caso la
dinamica en todas sus fases ordenadas se vuelve compleja, mostrando una forma de escala
correspondiente a sub-envejecimiento. No hemos encontrado ninguna evidencia de transi-
cion dinamica, como en el caso Ising, entre regimenes diferentes de envejecimiento. Estos
resultados son particularmente importantes porque ahora si hemos encontrado indicios de
una dinamica muy complicada, similar a la observada en vidrios de espin y vidrios estructu-
rales, en un modelo con frustracion pero sin desorden. En la proxima seccion veremos que

informacion podemos extraer de la relacion de Fluctuacion-Disipacion.

6.4. Relacion de Fluctuacion-Disipacion

Ademas del estudio de la dinamica de envejecimiento en las fases ordenadas, realiza-
mos el analisis de la relacion de Fluctuacion-Disipacion con los mismos parametros 6 y T’

gue usamos en la seccion precedente.

En la figura 6.9 mostramos las curvas de susceptibilidad magnética vs. la funcion de
auto-correlacion para dos tiempos de espera diferentes (¢, = 3¢ = 729y t,, = 37 = 2187),
en un sistema de L = 100, 6 = 1y T = 0,5, es decir en la fase de laminas. En la figura
6.10 los parametros son § = 6 y dos temperaturas, T'= 1y T = 2, ambas en la fase ferro-

magnética. En esta figura (cuyos parametros corresponden a la fase de laminas) podemos
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Figura 6.9: Susceptibilidad vs. funcion de auto-correlacion para un sistema de tamafio L = 100, en la fase de
laminas: 6 =1, T =0,5yd = 3, T = 0,5. Los tiempos de espera son t,, = 729 y t,, = 2187. La linea negra

corresponde a la Relacion de Fluctuacion-Disipacion en equilibrio.

ver que hay un periodo inicial donde el sistema se encuentra en un régimen de equilibrio,
gue se evidencia porque se cumple el TFD. Luego de este periodo las curvas cambian su
pendiente, haciéndose ésta nula. Es decir que para estos parametros la Razon de Fluctua-

cion-Disipacion es cero, indicando por lo tanto una temperatura efectiva infinita.

En cambio, la figura 6.10, correspondiente a la fase ferromagnética, muestra un com-
portamiento diferente. Para ambas temperaturas se observa que, luego de que el sistema
abandona el régimen de equilibrio, las curvas se apartan de la linea correspondiente al TFD,
pero lo hacen con una pendiente constante, y diferente de cero. El hecho de que estas cur-
vas sean rectas, y de menor pendiente que la linea de equilibrio, nos indica que la dinamica

de este modelo en esta zona de su diagrama de fases tiene un claro comportamiento vitreo.
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t, = 2187. La linea negra corresponde a la Relacion de Fluctuacion-Disipacion en equilibrio.

6.5. Discusion

En este capitulo hemos mostrado los resultados originales obtenidos para un modelo
Heisenberg tridimensional con interacciones competitivas. Se realizd el diagrama de fa-
ses, que cualitativamente es muy similar al modelo estudiado en el capitulo 4. Sin em-
bargo su dinamica es mucho mas rica, ya que en todas sus fases ordenadas presenta
sub-envejecimiento, comportamiento tipico de los vidrios estructurales y vidrios de espin.
La relacion de Fluctuacion-Disipacion por otro lado nos dice que la fase ferromagnética
tiene un comportamiento por su vez mas complejo que el de la fase de laminas, ya que
la temperatura efectiva no diverge. Esto sin duda nos indica que el paisaje energético es
extremadamente complejo, y seria muy interesante en un futuro poder analizar como es la
dinamica de crecimiento de dominios del modelo a fin de tener un panorama completo del
comportamiento estatico y dinamico de este modelo, ya que como vimos en este capitulo

es un buen modelo de vidrio, sin desorden impuesto.
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Peliculas magn éticas ultra delgadas

Los seres humanos hemos intentado siempre manipular y crear los materiales mas ade-
cuados (o sea, con las propiedades deseadas) para cada una de las multiples herramientas
que fueron desarrollandose a lo largo de nuestra historia. Y a partir del desarrollo de la fisica
y las ciencias de los materiales este objetivo se ha potenciado y renovado notablemente,
hasta hacer posible hoy la elaboracion de un sinnimero de materiales (tiles, curiosos y
fascinantes. Sin duda la construccion de estos materiales se ve altamente facilitada cuando
conocemos los detalles de la composicion, disposicion e interaccion entre sus constituyen-
tes microscopicos, y mas aln cuando contamos con teorias fiables acerca de la dinamica
de los mismos y modelos termo-estadisticos adecuados que los describen. Las llamadas
peliculas magnéticas ultra-delgadas, que nos inspiran en esta parte de la tesis, son sin duda

un buen ejemplo del resultado de esta carrera entre conocimiento y desarrollo tecnologico.

Los avances logrados recientemente en las técnicas de crecimiento de peliculas, como
asi también en los métodos de caracterizacion de las mismas no s6lo han permitido la apli-
cacion de estos nuevos materiales en desarrollos tecnologicos, sino también han brindado
la posibilidad de estudiar problemas fundamentales y aln abiertos de la fisica de la materia
condensada de sistemas magnéticos, tales como el rol de la competencia y la frustracion
a nivel de las interacciones intra-atomicas (o intra-moleculares) en el comportamiento me-

soscOpico y macroscopico de la materia.

89
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Desde el punto de vista de sus aplicaciones tecnologicas, las peliculas magnéticas ultra-
delgadas tienen un enorme potencial en el desarrollo de dispositivos magnéticos de alma-
cenamiento de datos. Como veremos, el hecho de que se ordenen en estructuras complejas
y nanoscopicas, algunas incluso meta-estables y con los momentos magnéticos alineados
perpendicularmente al plano que las define (al contrario de lo que sucede en los disposi-
tivos actuales donde los momentos son paralelos al plano) permitiria mejorar muchisimo
el desempefio de estos dispositivos. Sin embargo su preparacion y caracterizacion sigue
siendo dificil y cara, y son multiples aln las dudas e interrogantes que su comportamiento

nos plantea a los fisicos.

El objetivo de este capitulo es brindar al lector un resumen de los principales resultados
teoricos y experimentales, a fin de que pueda entender la fenomenologia de estos materia-
les y sobre todo los mecanismos responsables de la formacion de estructuras magnéticas

consistentes en dominios con escalas meso y nanoscopicas.

Una descripcion realista de estos materiales debe incluir tres ingredientes fundamenta-
les: la interaccion de intercambio de corto alcance, la interaccion dipolar de largo alcance
y la anisotropia magneto-cristalina de sitio, ya que se sabe que la aparicion de orden de
largo alcance en un sistema bidimensional requiere que se rompa la simetria rotacional del
espin. La naturaleza Gltima de esta anisotropia esta determinada por la combinacion de las
interacciones magneto-cristalinas (debidas a la presencia de la superficie y del bulk) y de la

interaccion dipolar, la cual es por definicion inherentemente anisotropica.

La interaccion dipolar es usualmente ignorada en la mayoria de los estudios estadisticos
sobre orden magnético, y sin embargo juega un rol fundamental en el proceso de estabi-
lizacion de orden de largo alcance en sistemas bidimensionales, como asi también en la
morfologia y naturaleza de los estados ordenados. Otra caracteristica importantisima de
las interacciones dipolares es su decaimiento algebraico, dandole el caracter de alcance
infinito. Si bien la magnitud de esta interaccion es varios 6rdenes de magnitud menor que
la interaccion de intercambio, su largo alcance compensa esta diferencia. De hecho, como
discutiremos mas adelante, la competencia entre las interacciones de intercambio de cor-
to alcance y las interacciones dipolares de largo alcance es el principal ingrediente en la

formacion de dominios magnéticos complejos.
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Este capitulo esta organizado de la siguiente forma. En la seccion 7.1 revisaremos los
principales resultados experimentales encontrados en estos materiales a fin de brindar al
lector una descripcion fenomenolbgica del comportamiento dinamico y termodinamico de
las peliculas magnéticas ultra-delgadas. A continuacion, en la seccion 7.2 analizaremos el
rol de las diferentes interacciones microscopicas en el comportamiento del sistema. Esto
nos permitira construir un modelo microscopico simplificado pero adecuado para los objeti-

vos de nuestro estudio.

7.1. Resultados Experimentales

Los notables avances logrados en la técnicas de crecimiento y caracterizacion de pelicu-
la magnéticas metalicas de unos pocos atomos de espesor, crecidas sobre substratos
metalicos no magnéticos, han permitido realizar numerosas mediciones sobre el orden que

alcanzan estos sistemas.

En uno de los trabajos pioneros del area, en 1990 Pappas, Kamper y Hopster [57] es-
tudiaron diferentes peliculas de hierro (Fe), todas de aproximadamente tres atomos de es-
pesor, depositadas sobre cobre [Cu(100)]. Utilizando espectroscopia de electron polarizado
encontraron que, en el régimen de bajas temperaturas, los momentos magnéticos de los
atomos de Fe estaban alineados perpendicularmente al plano definido por la pelicula. A
medida que calentaban la muestra, hallaron que el sistema entraba en una region sin mag-
netizacion neta alguna, la cual reaparecia a temperaturas ain mayores, ahora con una
preponderancia de la componente planar. Un poco por encima del surgimiento de la mag-
netizacion planar, aparecia ademas una pequefia componente de la magnetizacion perpen-
dicular. En la figura 7.1, extraida de la referencia [57], mostramos los resultados entonces
obtenidos. Es importante destacar que estos cambios ocurrian a temperaturas menores a
los 350K , en una region donde el material era estructuralmente estable. A temperaturas
mayores se observaba una pérdida total de la magnetizacion, asociada probablemente a
una transicion de fase estructural. Los autores atribuyeron entonces esta observacion de
un intervalo sin magnetizacion (gap) a una transicion desde un estado uniaxial perpendicu-

lar al plano a bajas temperaturas a un estado canted (con un orden de largo alcance con los
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espines orientados casi planarmente) debido a la anisotropia interfacial. Para la aparicion
del gap de magnetizacion entre la fase uniaxial y la fase canted esbozaron dos posibles

explicaciones:

= |a primera imaginaba la existencia de un verdadero estado paramagnético en la re-
gion del gap como consecuencia de un campo de demagnetizacion que cancelaria
exactamente la anisotropia interfacial, y por lo tanto le permitiria al sistema recuperar

la simetria rotacional.

= En el segundo escenario posible, los momentos atbmicos se ordenarian formando

dominios estaticos, con magnetizacion neta nula.

Las limitaciones experimentales impidieron entonces a estos autores definir el mecanismo
gue originaba el gap. Ellos observaron también otro fenbmeno muy curioso: la temperatu-
ra a la cual ocurria esta transicion decrecia a medida que se incrementaba el ancho de
la pelicula. En la figura 7.2 mostramos la dependencia de la temperatura de Transicion de
Reorientacion de Espines en funcion del ancho de la pelicula obtenido por Pappas y cola-

boradores [57].

También en 1990 Allenspach, Stampanoni y Bishof [58] estudiaron peliculas de cobalto
(Co) sobre oro (Au(111)) demostrando la existencia de una fuerte dependencia de la estruc-
tura magnética con el ancho de la muestra a una temperatura constante de 300K. Cuando
el espesor de la pelicula era de 3 (tres) monocapas atomicas, los momentos magnéticos
atbmicos se encontraban alineados perpendicularmente al plano de la pelicula y formando
dominios irregulares. Pero a medida que aumentaba el espesor de la pelicula, los momen-
tos de los dominios rotaban continuamente, hasta alcanzar el ancho de aproximadamente
5 (cinco) capas atomicas, donde los espines se encontraban casi completamente paralelos
al plano de la pelicula. Berger y Hopster [59, 60] hicieron estudios similares con peliculas
de hierro (Fe) en plata (Ag(100)), encontrando basicamente el mismo efecto descripto en

los experimentos anteriores.

La naturaleza de esta transicion de reorientacion como asi también la naturaleza del or-
den magnético en la vecindad de la transicion se pudo resolver recién dos afios mas tarde

mediante el uso de la técnica de Scanning Electron Microscopy con analisis de polarizacion,
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Figura 7.1: Polarizacion de espin de los electrones secundarios en funcion de la temperatura para una pelicula

de Fe/Cu(100) con dos espesores diferentes: 2,5 ML (arriba) y 3,5 ML (abajo). (ML: Mono Layers) [57].
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Figura 7.2: Temperatura de transicion entre las fases de magnetizacion perpendicular y de magnetizacion planar

en funcion del ancho de las peliculas [57].

la cual permite visualizar la estructura magnética a escalas micrométricas. En 1992 Allens-
pach y Bischof estudiaron laminas de Fe en Cu(100) [61] con espesor fijo y en funcion de
la temperatura. Ellos encontraron por primera vez que la region de magnetizacion neta nula
correspondia a la formacion de dominios alargados con los momentos magnéticos inverti-
dos y orientados perpendicularmente al plano. Esto explicaba entonces la observacion del

gap de magnetizacion.

Desde entonces estos estudios continuaron realizandose prolificamente y es hoy enor-
me la cantidad de resultados obtenidos en el estudio de diferentes tipos de peliculas ultra-
delgadas crecidas en diferentes substratos. La existencia de una clara transicion de reorien-
tacion magnética sumada a la presencia de patrones de orden magnético de fajas des-
pert6 asi la curiosidad de fisicos teoricos y experimentales. Resumiendo, podemos enton-

ces imaginar el siguiente escenario:

= Para peliculas muy finas y manteniendo el espesor constante, los espines se alinean

perpendicularmente al plano para temperaturas muy bajas. Al aumentar esta tempe-
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ratura el sistema sufre una transicion de reorientacion a un estado donde la magneti-
zacion se orienta predominantemente en el plano de la pelicula. En el estado de bajas
temperaturas los espines se ordenan en estados de fajas magnéticas de anchos va-
riables y dependientes tanto de 7' como del espesor de la pelicula. La transicion de
reorientacion no necesariamente implica la existencia de un estado planar con or-
den ferromagnético. El sistema puede eventualmente pasar a un estado desordenado
planar antes de alcanzar el estado paramagnético con recuperacion de la simetria
rotacional. Ahora bien, cuando el sistema transiciona a un estado ferromagnético pla-
nar, esta transicion puede darse con o sin la existencia de un intervalo intermedio de

magnetizacion global nula, dependiendo del espesor y la preparacion de la muestra.

= Si se mantiene la temperatura fija y se varia el espesor de la muestra, entonces el
sistema también se reordena. Para peliculas muy delgadas, en la mayoria de los casos
se observa que los espines se alinean perpendicularmente al plano, y a medida que
el espesor crece los espines se reorientan otra vez preferencialmente paralelos a la

pelicula.

Como vemos, de esta fenomenologia surge claramente que tanto la dinamica como
la termodinamica de estos sistemas esta fuertemente determinada por la anisotropia. En
general, la presencia de anisotropia permite que un sistema bidimensional se ordene. Sin
embargo vemos que en este caso el proceso es mucho mas complejo, ya que se detectaron
dos tipos de orden, ferromagnético y de fajas, y dos orientaciones preferenciales, perpen-
dicular o paralela al plano definido por la pelicula, respectivamente. Y esta complejizacion
surge de dos tipos diferentes de competencia: por un lado la competencia entre las interac-
ciones de corto y largo alcance, y por otro lado la competencia entre la anisotropia propia
de la interaccion dipolar y la anisotropia magneto-cristalina del material, la cual se relaciona

con el ancho de la pelicula.

A fin de ejemplificar la rica fenomenologia observada en estos materiales, hemos esco-
gido la figura 7.3 obtenida por Wong y colaboradores [82] en una pelicula de Fe/Ni/Cu(001)
y estudiada con microscopia de fotoemision de electrones de alta resolucion (PEEM). En la
secuencia vemos los patrones magnéticos para una pelicula de 20um x 20um, de espesor

constante (Fe(2,7 ML)/Ni(5,4 ML)/Cu(001)), cuando la temperatura aumenta desde 300K
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370K 375K 380K 390K

Figura 7.3: Imagenes obtenidas con PEEM de peliculas magnéticas (20um x 20um) de Fe(2,7 ML)/Ni(5,4
ML)/Cu(001) a diferentes temperaturas. El sistema sufre una transicion de fajas a paramagneto perpendicular

aT = 380K, antes de que ocurra la transicion de reorientacion.

hasta 390K . Se observa la formacion de fajas con la direccion de los espines perpendicula-
res a la muestra. Al aumentar la temperatura tanto el ancho de las fajas como el contraste
decrecen, y en T' = 380 los dominios desaparecen completamente debido a la transicion a

la fase paramagnética perpendicular.

En la probxima seccion discutiremos en detalle los ingredientes relevantes de estos siste-
mas a fin de construir un adecuado modelo microscopico que nos permita estudiar numéri-

camente la fisica de las peliculas magnéticas ultra-delgadas.

7.2. La fisica microscoOpica de las peliculas ultra-delgadas

En esta seccion analizaremos en detalle los diferentes tipos de interacciones que es
necesario tener en cuenta para construir un modelo realista de peliculas magnética ultra-

delgadas, capaz de reproducir al menos cualitativamente la fenomenologia observada.
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7.2.1. Interacciones de intercambio

La forma mas simple de modelar un sistema bidimensional en ausencia de campo
magneético externo consiste en incluir en el Hamiltoniano las interacciones de intercambio

entre pares de espines < i, j > primeros vecinos:

Hint = =1 Z S;- S, (7.1)
<i,j>
donde S; es un espin clasico de n componentes. Los estados ordenados de este modelo

son notablemente simples, independientemente del valor de n.

Si la anisotropia fuese tan grande como para forzar a los espines a alinearse perpendi-
cularmente al plano definido por la pelicula, entonces seria suficiente considerar la version
uniaxial del Hamiltoniano (7.1), donde despreciamos las componentes z e y (S7 ~ 0y

SY ~ 0) y entonces S7 = +1. Esto nos lleva al famoso modelo de Ising bidimensional:

Mo =—J21 > SZS7. (7.2)
<i,j>

Si asumimos que la estructura cristalina se puede modelar mediante una red cuadrada, el
analisis es mas simple aln. Cuando la constante de intercambio .J; es positiva el estado
fundamental corresponde a un estado ferromagnético ordenado con todos los espines ali-
neados en paralelo. Este estado fundamental tiene doble degeneracion. Por otro lado, si la
constante .J; es negativa, el sistema se ordena en un estado antiferromagnético con espi-
nes proximos anti-alineados. Si la estructura de la red es mas compleja, este analisis puede
complicarse mas aln en el caso en que la constante .J; sea negativa. En el caso de una red
triangular, por ejemplo, no es posible encontrar un estado que minimice simultaneamente
todos los términos de la primera suma, y como fruto de esta frustracion, la degeneracion es

infinita y el sistema no se ordena a ninguna temperatura finita.

Otro caso particularmente relevante para nuestro estudio es aquel en el cual la aniso-
tropia de la interaccion dipolar es tal que los espines viven casi confinados a moverse en
el plano definido por la pelicula. En otras palabras, podemos asumir aqui que S? ~ 0y

entonces el Hamiltoniano definido por la Ec. (7.1) se transforma en el conocido modelo XY
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(o modelo planar) de la forma:
iy =—J1 > (SyST+5Y8Y). (7.3)
<ij>
En este caso se sabe [62] que el sistema sufre una transicion asociada con el apareamiento

de vortices a la temperatura de Korsterlitz-Thouless.

Finalmente, para el caso con simetria rotacional total descripto por el Hamiltoniano (7.1),
sabemos que el sistema no se ordena espontaneamente (0 sea, en ausencia de campo) a

ninguna temperatura finita.

Como consecuencia de este analisis simple de las tres posibilidades ligadas al estudio
del Hamiltoniano (7.1), vemos que ninguna de ellas sirve para describir una fenomenologia
compleja que permita el desarrollo de dominios magnéticos de escalas hano o mesoscopi-
cas. Es por esto que necesitamos encontrar otros ingredientes microscopicos capaces de

dar cuenta de la aparicion de estas estructuras.

7.2.2. Las interacciones dipolares

De los cursos de grado de Electromagnetismo sabemos que entre dos momentos magnéti-
cos siempre existe una interaccion dipolar, la cual debe sumarse a la interaccion de inter-

cambio descripta recientemente, y que ésta tiene la forma [63]:

Hdip :gz T‘3' J _3( ]215( J J) ) (74)

(i,9) Y K
Aqui (7, j) indica que la suma corre sobre todos los pares distintos de espines de la red. En
casi todos los estudios teodricos tridimensionales, los fisicos estadisticos desprecian esta
interaccion cuando trabajan con sistemas atbmicos o moleculares, ya que g es usualmente
muchos ordenes de magnitud menor que los valores usuales de J;, la magnitud de la inter-
accion de intercambio. Sin embargo, cuando se trabaja con sistemas particulados (donde
se modela el momento de un pequefio grano) la interaccion dipolar es sin duda la mas

importante.

En el caso de sistemas bidimensionales la interaccion dipolar, aunque pequefia en mag-

nitud, puede jugar un papel muy importante. Como vimos en la subseccion anterior, el mo-
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delo clasico de espines de Heisenberg isotropico en la red cuadrada no se ordena en ausen-
cia de campo a ninguna temperatura finita. No obstante, la interaccion dipolar, dependiendo
de la relacion entre g y Ji, puede introducir una anisotropia tal en el Hamiltoniano (7.1) que
ayude a estabilizar orden de largo alcance a temperaturas finitas [64]. Mas aun, la in/-te/-
rac/-cion dipolar entre dos espines cualesquiera de la red no s6lo decae lentamente con
la distancia sino que también depende tanto de la orientacion relativa entre los dos espi-
nes (primer término de (7.4)) como de la orientacion relativa de éstos al vector 7j; que los
une. El estado fundamental del Hamiltoniano dipolar (7.4) es entonces diferente de aquel
correspondiente al Hamiltoniano de intercambio (7.1). En otras palabras, cuando ambas

interacciones estan presentes, el sistema es inherentemente frustrado.

Otra propiedad importante de las interacciones dipolares en sistemas bidimensionales
es gque también produce un quiebre en la simetria entre la orientacion perpendicular al plano
y la orientacion paralela al plano, siendo también responsable del otro fenbmeno que, como

ya dijimos, nos interesa: la transicion de reorientacion de espines (TRE).

Resumiendo, podemos decir que la interaccion dipolar es un ingrediente fundamental
en el modelado de peliculas magnéticas ultra-delgadas (casi bidimensionales) por ser las

responsables de:

(a) la estabilizacion del orden de largo alcance con formacion de dominios magnéticos
de escala nano o mesoscopicas y

(b) el surgimiento de la transicion de reorientacion de espines.

7.2.3. Anisotropia mangetocristalina

Un momento magnético ubicado en un sélido cristalino puede sufrir, ademas de la fuer-
za de intercambio y de la fuerza dipolar, también una fuerza localizada y originada en la
interaccion con el medio cristalino. Y en muchos sistemas de interés, como es el caso de
las peliculas magnéticas ultra-delgadas, este Ultimo término puede ser descripto por un
Hamiltoniano de la forma:

Han = /QZ ZAoaﬂSz‘aSiﬁa (75)
i af
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donde i indica los sitios de lared y o y § denotan las componentes cartesianas. En el caso
de peliculas metalicas en substratos metalicos, es necesario realizar calculos ab initio o

céalculos de teoria de bandas para descubrir la naturaleza Gltima de la matriz A,z [65].

En general, podemos decir que la interfase substrato-pelicula induce una anisotropia
perpendicular al plano, en tanto la estructura cristalina de la pelicula produce una aniso-
tropia mucho mas compleja. Como en este trabajo nos limitaremos a considerar peliculas
ultra-delgadas en el limite de una Gnica capa, podemos quedarnos solamente con el término
perpendicular, el cual a su vez es suficiente para estabilizar el orden de largo alcance, rom-

piendo la simetria de rotacion del Hamiltoniano de Heisenberg:

Han ~ —k > _(S7)?. (7.6)

7.2.4. Un modelo estadistico para peliculas magnéticas ultra-delgadas

Con este analisis recién presentado sobre los diferentes tipos de interacciones mi-
croscopicas, llegamos finalmente al Hamiltoniano mas simple capaz de modelar muchos
de los fenbmenos observados en peliculas ultra-delgadas, el cual tiene la forma:

H = Hint + Hdip + Han

— — — —

5 & Si - S; Si - Tiz) (Sj - Tij .
- _lesi'sj+gz 7,3]_3( j)5(j ) _“Z(Si)27 (7.7)

— . ro.
<6,j> (4,9) Y *J

donde J; es la intensidad de la interaccion de intercambio, g es la intensidad de la in/-te/-
rac/-cion dipolar y « es la intensidad del término de anisotropia cristalina. Dado que vamos
a trabajar siempre tratando de reproducir los experimentos en los cuales se varia la tempe-
ratura dejando fijo el ancho de las peliculas, usaremos una red cuadrada, despreciando la
importancia del espesor. Ademas, como ya vimos, asumimos que la anisotropia cristalina
solo tiene componente en la direccion perpendicular al plano. Todas estas suposiciones no
impiden que el mismo modelo pueda eventualmente ser usado para diferentes estructuras

cristalinas y para diferentes espesores.

Resumiendo, hemos hecho tres drasticas simplificaciones en el modelo:

= Asumimos que el espesor de la pelicula no es relevante y que la podemos modelar
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con una red bidimensional.

= Suponemos que la estructura cristalina del material es poco importante y considera-

mos s6lo el caso de una red cuadrada con condiciones de contorno periddicas.

= Dado que trabajamos con una Gnica capa atbmica, asumimos que el término de aniso-
tropia cristalina favorece el ordenamiento perpendicular al plano y que es homogéneo

en toda la muestra.

A fin de simplificar el trabajo y la interpretacion de los resultados, transformamos el

Hamiltoniano (7.7) en su forma adimensional:

— —

L S-S S 7)) (S -7 i
SRR D SE-ACES gl LA AL D C IR
(i-9) i

<i,5>

) v]

donde ahora § = J1/g, n = k/g. Es decir que a partir de ahora mediremos la temperatura
Ty la energia del sistema E en unidades de la magnitud de la interaccion dipolar g, sin por

esto perder generalidad en nuestros resultados.

Veremos en la proxima seccion algunos resultados teoricos obtenidos previamente por

otros autores con este modelo y con su version uniaxial (version tipo Ising).

7.3. Resultados Teoricos

7.3.1. El limite de simetria uniaxial

Cuando se analiza una pelicula ultra-delgada en el limite de pequefo espesor o0 baja
temperatura, hemos visto que los espines se orientan perpendicularmente al plano por ella
definido. En este caso los momentos magnéticos pierden la simetria orientacional y mas
aln, es posible despreciar las componentes planares z e y, quedandonos solamente con
la componente perpendicular z. Bajo estas condiciones es posible entonces reemplazar las
variables de Heisenberg por variables de Ising, y el Hamiltoniano toma la forma simplificada:

SiSj
Hlsing - _Jl 5 SiSj + gz 7“3
ij

<i,j> (4,9)

— ﬁZ(si)Q, (7.9)
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donde s; = S7 = +1, siempre definido en la red cuadrada. Este modelo ha sido muy es-
tudiado en los Gltimos afios, en especial en el Grupo de Teoria de la Materia Condensada
de la Facultad de Matematica, Astronomia y Fisica de la Universidad Nacional de Cérdoba

[66-75]

En 1995 Mac Isaac y colaboradores [76] introdujeron este modelo uniaxial y presentaron
por primera vez en la literatura su diagrama de fases. Mostraron que para J; /g < ¢, = 0,425
el estado fundamental es antiferromagnético mientras que para J;/g > 6. el sistema se
ordena a temperatura cero en estados de fajas de ancho h (medido en unidades de es-
paciamiento de red). Mas aun, fue posible probar que h crece muy rapidamente a medida
que Ji/g crece, pero que para cualquier valor finito de esta cantidad, el estado comple-
tamente ferromagnético es desestabilizado por un estado de fajas. En otras palabras, por
pequefa que sea la intensidad de la interaccion dipolar g, ella siempre rompe el orden ferro-
magnético. Con respecto al diagrama de fases termodinamico, el mismo fue detalladamente
estudiado por diferentes trabajos y sin duda en [75] se presenta su version mas completa.
Podemos decir, para resumir, que las fases ordenadas de fajas estan separadas por lineas
de transicion h — h 4+ 1 que no dependen del valor de J; /g (son verticales en un diagra-
ma Ji/g vs. T/g). Estas transiciones entre estados ordenados a bajas temperaturas y a
medida que .J; /g varia, son siempre de primer orden, incluso aquella que separa el orden

antiferromagnético del orden de fajas con h = 1.

El estudio de las transiciones fajas-paramagnético ha sido hasta hoy un tema de ardua
controversia, motivo por el cual le dedicaremos especial atencion. En simulaciones Monte
Carlo en la red cuadrada, Booth y colaboradores [46] encontraron clara evidencia de una
fase de fajas a bajas temperaturas con orden posicional y orientacional, reminiscente de
orden esméctico en cristales liquidos. También encontraron una transicion desde la fase de
fajas a una fase altas temperaturas con pérdida del orden orientacional, a la cual llamaron
liquido tetragonal. En esta fase surgen dominios de fajas orientados perpendicularmente
entre si, formando patrones con aspecto laberintico. A temperaturas ain mayores estos do-
minios colapsan y el sistema alcanza continuamente (sin transicion termodinamica de por
medio) un estado paramagnético usual. A partir de estudios numeéricos del calor especifico

concluyeron que la transicion de fajas a liquido tetragonal era de segundo orden. No obs-
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tante, trabajos posteriores, llevados a cabo con el método de series temporales en el mismo
modelo y los mismos valores de los parametros, sugirieron que dicha transicion en realidad

es de primer orden.

En un trabajo realmente importante en el area, Abanov y colaboradores [77] utilizaron
una aproximacion continua para analizar el orden de la transicion. En él los autores predije-

ron uno de los dos siguientes posibles escenarios:

En el primero de ellos el sistema tiene a bajas temperaturas un estado termodinami-
co con orden tipo esméctico, donde la correlacion espacial decae algebraicamente con la
distancia. Esta fase se caracteriza por un orden de casi-largo-alcance y el parametro de
orden orientacional es no nulo. La proliferacion de pares de dislocaciones ligadas cuando
aumenta la temperatura conlleva la destruccion de este orden a través de una transicion ti-
po Kosterlitz-Thouless hacia una fase nematica, que mantiene adn el orden orientacional. A
temperaturas aiin mayores, incluso el orden orientacional se pierde a través de la aparicion
de dominios perpendiculares entre si, caracteristicos de la fase de liquido-tetragonal. Como
en esta transicion se recupera la simetria orientacional Z,, los autores sugirieron que esta

transicion deberia estar en la clase de universalidad del modelo de Ising bidimensional.

En el segundo escenario el sistema no es capaz de estabilizar el orden nematico y tran-
siciona directamente de la fase esméctica al liquido-tetragonal por medio de una transicion
de primer orden. Mas recientemente, Cannas, Stariolo y Tamarit [72] abordaron el mis-
mo problema analiticamente, mediante una aproximacion continua del Hamiltoniano (tipo
Landau-Ginzburg) (7.9). Ellos mostraron que surge una transicion de primer orden inducida
por fluctuaciones. O sea, sus resultados se asemejaban al segundo escenario sugerido por

Abanov y colaboradores.

Sin embargo, algunos afios después, Cannas y colaboradores [74] realizaron un ex-
haustivo estudio numérico, utilizando técnicas de Monte Carlo, con el cual fueron capaces
de verificar que el Hamiltoniano (7.9) puede presentar los dos tipos de comportamientos
predichos en la referencia [77], dependiendo del cociente entre la intensidad de la interac-
cion de intercambio y la intensidad de la interaccion dipolar. Este resultado fue fundamental

para resolver esta controversia sobre el tipo de orden observado en el sistema.
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Recientemente, Pighin y Cannas [75] presentaron el estudio mas completo del modelo
uniaxial, donde distinguen cuidadosamente las regiones donde existe una fase intermedia
con orden nematico de aquella donde el sistema pasa de fajas a liquido tetragonal a través
de una transicion de primer orden. En este valioso estudio se realizdé también una muy
interesante comparacion entre los resultados obtenidos con métodos numéricos de Monte

Carlo y la aproximacion de campo medio.

Finalmente digamos que también han sido analizadas cuidadosamente las propiedades
dinamicas de las diferentes fases del modelo uniaxial. En la referencia [66] se realizd un es-
tudio de las propiedades de envejecimiento, obteniéndose resultados muy parecidos a los
gue nosotros obtuvimos en el modelo de Shore. A muy bajas temperaturas se observo enve-
jecimiento logaritmico, pero este se tornaba envejecimiento simple si la temperatura aumen-
taba, siempre dentro de las fases de fajas. Posteriormente en la referencia [67] se realizo un
analisis de la Relacion de Fluctuacion-Disipacion. En el trabajo [69] se present6 un estudio
del crecimiento de dominios que sugiere, a muy bajas temperaturas, que el sistema de-
be sortear largos transitorios logaritmicos antes de que se alcance el régimen algebraico

esperado.

7.3.2. El modelo de Heisenberg

Vimos recién que hay muchos estudios de modelos de peliculas ultra-delgadas con
espines Ising. Pero en cambio son muy pocos los que utilizan espines de Heisenberg (Ha-
miltoniano (7.7)). En el afio 1998 Maclsaac, De’Bell y Whitehead [78] calcularon el estado
fundamental de este modelo en el plano (n, ) en base a calculos de energias, y confec-
cionaron el diagrama de fases a temperatura nula que mostramos en la figura 7.4. En esta
figura podemos ver que para anisotropia alta el sistema se ordena formando fajas, con
la direccion de los espines perpendicular al plano de la muestra, y que el ancho de las
fajas aumenta a medida que crece la interaccion de intercambio. Para anisotropias bajas
el sistema se ordena ferromagnéticamente, siendo la direccion de los espines paralela al
plano de la pelicula. S6lo a muy bajas anisotropia e intercambio la configuracion del estado

fundamental es dipolar con los espines en la direccion del plano.
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Figura 7.4: Diagrama de fases a temperatura nula en el plano (n, ). h indica el ancho de las fajas de espines

con direccion perpendicular a la muestra. El grafico ha sido adaptado de la publicacion [78].

Ademas, estos mismo autores realizan estudios numéricos mediante simulaciones de
Monte Carlo del diagrama de fases a temperatura finita, para el parametro 6 = 3, que
mostramos en la figura 7.5. Del estudio del estado fundamental se ve que para el valor
del parametro 6 = 3 el sistema se ordena en fajas de ancho h = 4 para anisotropia alta,
y como ferromagneto planar a anisotropia baja, siendo el punto de transicion n. = 5,8.
Segun el diagrama de fases a temperatura finita vemos que hay una region donde el sistema
sufre una transicion del estado ferromagnético planar a bajas temperaturas a un estado de
fajas con los espines perpendicular al plano a temperaturas mayores. Es decir, la linea de
Transicion Reorientacion tiene una pendiente negativa en el plano (n,T'). Este resultado
es contrario a lo que se observa experimentalmente, ya que las mediciones muestran una
reorientacion de espines perpendiculares al plano a bajas temperaturas a espines paralelos
al plano a temperaturas mayores, como vimos ya en este capitulo. En el proximo capitulo
mostraremos nuestros resultados originales del estudio del diagrama de fases y la transicion
de reorientacion, y veremos que estos resultados obtenidos por Maclsaac y colaboradores

eran erroneos.
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Figura 7.5: Diagrama de fases en el plano (n, T') para é = 3, obtenido por Maclsaac y colaboradores [78].

Resumiendo, en este capitulo hemos presentado una introduccion suscinta a la fisica de
las peliculas magnéticas ultra-delgadas cubriendo tanto sus aspectos fenomenolbgicos co-
mo los estudios teoricos. En particular, hemos introducido el modelo microscopico descripto
por el Hamiltoniano adimensional (7.8) que sera objeto de nuestro estudio en el proximo

capitulo.



Diagrama de fases y transici 0n de

reorientaci on

En este capitulo presentaremos los resultados originales de nuestro estudio termo-
estadistico del modelo de peliculas magnéticas ultra-delgadas [4] presentado en el capitulo
anterior y cuyas propiedades fisicas, tanto micro como macroscopicas, describimos en el
capitulo 7. Nos limitaremos a analizar dos fendbmenos basicos y llamativos observados en
algunas peliculas magnéticas ultradelgadas: el origen del orden de fajas observado a ba-
jas temperaturas, y la naturaleza de la transicion de reorientacion y su dependencia con
el parametro de anisotropia cristalina. Quedan pendientes para futuros trabajos, el estu-
dio de fenbmenos dinamicos tales como la dinamica de relajacion en las diferentes fases y
su dependencia con la historia de la muestra, los efectos de campos magnéticos externos
(dc y ac) como asi también la inclusion de ingredientes mas realistas, como por ejemplo

multicapas atomicas, rugosidad y desorden posicional.

Las simulaciones numéricas fueron realizadas usando el algoritmo de Metropolis (ver
Apéndice A) con actualizacion aleatoria y asincronica de espines (es decir, de a un espin
por vez), y las condiciones periddicas de contorno se implementaron de acuerdo al método
de las Sumas de Ewald (ver Apéndice B). El hecho de que las interacciones dipolares sean

de largo alcance, hace que los efectos de tamafio finito sean realmente muy significativos.

107
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Como el decaimiento de las interacciones dipolares es lento, se suele aplicar el método
llamado Sumas de Ewald, que basicamente consiste en realizar varias réplicasdel sistema,
pero descomponer la suma en la energia (que recordemos es entre todos los pares de es-
pines, y ahora incluyendo también los de las réplicas) en un conjunto de series rapidamente
convergentes que se pueden truncar con seguridad. En este sentido hemos realizado los
calculos analiticos para el caso bidimensional (y lo extendimos al caso de varias capas y de
tres dimensiones para futuros trabajos), y se confecciono el algoritmo que calcula la matriz
de las sumas. En el Apéndice B se detallan los calculos realizados para cada uno de los

tres casos mencionados.

Todos los resultados que presentamos en este capitulo se obtuvieron para el caso ¢ = 3,
pero los verificamos también para algunos otros valores a fin de confirmar la validez general
de los mismos para un amplio intervalo de 6. Como discutimos en el capitulo anterior, el
espesor de la pelicula esta intimamente relacionado al término de anisotropia cristalina y
en general se puede considerar que el primero es inversamente proporcional al segundo. De
esta manera, como veremos al final del capitulo,a través del parametro n = x/.J, podemos

simular el espesor de la pelicula.

Del estudio del estado fundamental del sistema se conoce que para 6 = 3y en el limite
de anisotropia infinita (en el cual las variables de Heisenberg se transforman en variables
de Ising) el sistema se ordena formando fajas de ancho h = 4. En el otro extremo, para
anisotropia nula, el sistema se ordena en un estado ferromagnético planar de degeneracion
infinita. Los estudios de Maclsaac y colaboradores [78] referidos al diagrama de fases a
temperatura nula muestran que la transicion entre esos dos estados ocurre an = 5,8, y éste

es entonces el Gnico punto que tenemos del diagrama de fases que deseamos construir.

Para obtener las diferentes fases termodinamicas y sus lineas de transicion a tempera-
tura finita analizamos a lo largo de este capitulo diferentes cantidades macroscopicas, que

describimos a continuacion.

En primer lugar, calculamos la magnetizacion perpendicular al plano de la pelicula, de-

finida como:

1 .
M. =+ > (5%(7) (8.1)
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En segundo lugar la magnetizacion paralela al plano definido por la pelicula:
M =/ (M) + (My)?, (8.2)
y finalmente el parametro de orden orientacional introducido por Booth y discutido ya en el

Oy = < > | (8.3)

donde las variables n; y n, representan el numero de pares de espines proximos (prime-

capitulo 6 [46]:
Np — Ty
np + Ny

ros vecinos) con componentes z antialineadas, tanto en sentido horizontal como vertical,

respectivamente. Es decir
]' : z z
nh =g i {1 —signo [S*(rg,ry) - S*(re + 1,1y)]} (8.4)

y de forma equivalente podemos definir n,,.

También calculamos el calor especifico:

1

Co NT?

(<H2> - <H>2) : (8.5)

y el valor promedio de la magnetizacion perpendicular al plano definido por la pelicula,

1 L
P=3 (S50 - (8.6)

7

En todas estas definiciones, IV es el nUmero total de espines de lared, o sea, N = Lx L,
y el simbolo (...) representa un promedio térmico sobre diferentes realizaciones (o0 sea,

diferentes simulaciones usando diferentes secuencias de nimeros aleatorios).

Protocolos Numéricos:

Para obtener el diagrama de fases T' vs.  analizamos el comportamiento de las cantida-
des recién definidas fijando el valor de n y variando T, o viceversa. Todas las curvas fueron

obtenidas usando dos protocolos diferentes.

1. Para analizar las propiedades de equilibrio se inicializo el sistema en cierta configu-

racion cercana al equilibrio termodinamico y el parametro independiente (7' o n) varia
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discretamente. La configuracion inicial para cada valor del parametro independiente
se tomo6 como la Gltima del valor previo. Se dej6 el sistema evolucionar t. pasos Mon-
te Carlo sin calcular cantidad alguna a fin de dejar termalizar el sistema en su nuevo
estado, y luego se promedi6 durante ¢, PMC cada una de las cantidades definidas
previamente. Un paso Monte Carlo se define como el ciclo completo de N intentos
de actualizar un espin de acuerdo al algoritmo de Metropolis. Estudiamos los valores
adecuados de ¢, para garantizar que el sistema estuviera adecuadamente termaliza-
do y de este estudio surgieron valores aproximados a los 10> PMC. Los valores de
t, utilizados variaron entre 10® y 10* PMC, dependiendo de la region del diagrama de

fases considerada.

. Para analizar la posible existencia de efectos de histéresis usamos procedimientos de

enfriamiento y calentamiento, variando la temperatura en cada paso Monte Carlo de
acuerdo a la relacion lineal 7'(t) = T'(0) + rt, donde Tj es la temperatura inicial de la
experiencia numeérica, ¢ es el tempo medido en PMC y r es la razon lineal de variacion,
siempre independiente de t. En todos los casos, antes de comenzar el enfriamiento
o el calentamiento, dejamos el sistema termalizar durante t. PMC a partir de cierta
configuracion inicial adecuadamente escogida como para acelerar esta inicializacion.
En este protocolo guardamos la evolucion temporal completa de la o las cantidades

medidas.

Salvo cuando se aclare lo contrario, las mediciones realizadas incluyen promedios sobre

diferentes realizaciones térmicas (tipicamente entre 50 y 100 promedios).

8.1. El diagrama de fases

Vamos a comenzar presentando en la figura 8.1 el diagrama de fases termodinamico

completo en el plano (T, n). Las diferentes lineas de transicion se obtuvieron midiendo mas

de una cantidad, como se indica en la figura con diferentes simbolos y como veremos en

las proximas secciones.

Como se puede observar, todas las lineas son suficientemente suaves, dando confia-
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bilidad a la calidad de los datos obtenidos. Podemos distinguir tres diferentes fases: fajas
perpendiculares para bajas temperaturas y alta anisotropia, ferromagneto planar para bajas

temperaturas y baja anisotropia y paramagnético para altas temperaturas.

En las proximas secciones analizaremos cada una de las lineas de transicion termo-
dinamicas y las diferentes fases observadas que mostramos en este grafico, y sobre el cual

volveremos en varias oportunidades.

8.2. La transicion de reorientacion de espin

Como dijimos al inicio de este capitulo, uno de los objetivos del trabajo aqui presen-
tado consistid en analizar numéricamente la transicion de reorientacion de espin (TRE)
observada experimentalmente en sistemas de peliculas magnéticas ultra-delgadas, donde
los espines pasan de estar orientados perpendicularmente al plano de la pelicula a estar

paralelos al él.

Para analizar esta transicion calculamos el parametro de orden orientacional Oy, la
magnetizacion perpendicular al plano M, y la magnetizacion planar M, para diferentes va-
lores de n. Recordemos que a T' = 0 la transicion ocurre para n = 5,8, por lo que trabajamos
con valores cercanos a éste; si observamos la TRE para valores menores a éste, estare-
mos viendo en el plano (7', n) una pendiente de la linea de transicion negativa, como la que
observaron Maclsaac y colaboradores (figura 7.5), mientras que si la encontramos para

valores de n > 5,8 la pendiente de la linea sera positiva.

En el grafico 8.2 mostramos las cantidades recién mencionadas para n = 6,5 en funcion
de la temperatura T, para un sistema de tamafio N = 40 x 40. Estos datos corresponden a
promedios térmicos sobre mas de 50 muestras obtenidas equilibrando el sistema en cada

paso.

Podemos ver que a temperaturas bajas el sistema esta ordenado formando fajas con la
direccion de los espines perpendicular al plano de la muestra, ya que el parametro de orden
orientacional Oy, es cercano a uno (recordemos que la definicion del parametro sélo incluye

la componente = de los espines), mientras que tanto A como M, son nulas. AT ~ 0,8 se
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Figura 8.1: Diagrama de fases en el plano (7', n) para 6 = 3. Los diferentes simbolos corresponden a diferentes
métodos de calculo de las lineas de transicion: triangulo hacia abajo (verde): céalculos de estado fundamen-
tal [78]; circulo (rojo): célculos del histograma de energia; triangulo hacia arriba (blanco): calculo de equilibrio y
no equilibrio de los parametros de orden; rombo (amarillo): simulacion del calor especifico. Se muestran ademas

configuraciones tipicas de cada una de las fases encontradas.
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Figura 8.2: Parametro de orden Oy, magnetizacion planar M) y magnetizacion perpendicular M., todas en
funcion de la temperatura 7" para § = 3, n = 6,5y L = 40. El sistema fue inicializado a una temperatura finita,

termalizado a T' = 6 y luego enfriado termalizando en cada nueva temperatura.

produce la transicion de reorientacion de los espines, ya que el parametro Oy, decae a
cero y la componente M, sigue siendo nula, pero ahora la componente de la magnetizacion
paralela al plano crece notablemente, indicando que los espines se acostaron paralelos al
plano de la pelicula. Resultados similares obtuvimos para 6,0 < n < 7 indicando que éste

es el rango donde ocurre la transicion de reorientacion.

También realizamos el calculo de los parametros Oy, y M| a temperatura fija y variando
7, en la misma region. En la figura 8.3 mostramos ciclos de estos parametros variando la
anisotropia n para una temperatura fija T = 0,6. Los ciclos se realizaron termalizando el
sistema a n = 7,5 (fases de fajas), luego se hizo disminuir 1 con una tasa de r = 10~° hasta
el valor minimo, y luego crecer nuevamente con la misma tasa. Las curvas muestran un
fuerte efecto de histéresis sugiriendo que podria tratarse de una transicion de primer orden.
Para confirmar esta hip6tesis calculamos el histograma de energia para temperaturas muy
cercanas a la temperatura de transicion obtenida mediante el parametro de orden orienta-

cional. En la figura 8.4 podemos ver los histogramas de energia paran = 6,5 y dos valores
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Figura 8.3: Parametro de orden Oy, y magnetizacion planar M, como funcién del parametro n para § = 3y
T = 0,6. El sistema fue inicializado en una configuracion de fajas de ancho 4, termalizado an = 7,5 y luego n

disminuy6 y creci6 en un ciclo cerrado a un tasa lineal » = 10~°.

de temperatura, que muestran el cambio de estabilidad entre la fases de fajas y planar, con-
firmando la naturaleza discontinua de esta linea de transicion de reorientacion de espines,

como fue predicho tedricamente por otros autores [79, 80].

Hemos entonces obtenido la linea de transicion de reorientacion de espin para § = 3,
cuya pendiente es positiva en el plano (7, ) indicandonos que el sistema pasa de un estado
con los espines perpendiculares al plano de la pelicula a una configuracion con los espines
paralelos al plano, a medida que la temperatura aumenta. Nuestros resultados concuerdan
con estudios teoricos realizados con teoria de perturbaciones y con analisis de grupo de
renormalizacion donde puede verse que al aumentar la temperatura los efectos de las fluc-
tuaciones térmicas renormalizan las constante de acoplamientos (J, , g) haciéndolas mas
débiles, de forma tal que la anisotropia se debilita mas rapidamente que la interaccion di-
polar (incluso si k(7" = 0) > g(T" = 0)). Por lo tanto x(7") se vuelve menor que ¢g(7') y como
consecuencia se establece el estado de espines paralelos al plano ya que la interaccion

dipolar lo favorece. El desarrollo de estos parametros en funcion de la temperatura permite
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Figura 8.4: Histograma de la energia por espin parad = 3,7 = 6,5y T = 0,790 (arriba) y T' = 0,791 (abajo). Los
histogramas se calcularon utilizando 30 x 10° valores de la energia medidos a lo largo de una Gnica simulacion

Monte Carlo.

predecir una dependencia lineal en la linea de transicion de reorientacion del parametro 7
con la temperatura 7', con pendiente positiva tal como muestran nuestros calculos, y al con-
trario de lo encontrado en [78] por Maclsaac y colaboradores (resultados que ya mostramos
en el capitulo anterior en la figura 7.5). Nuestros resultados también concuerdan con las

observaciones experimentales, como vimos en el capitulo 7.

Habiendo ya determinado la TRE, nos quedan por estudiar las transiciones de la fase
de fajas a > 7 (ya que observamos que aqui termina la region de reorientacion) y también
de la fase ferromagnética planar a n < 7, hacia fases que suponemos, en ambos casos

desordenadas, ya que se esta aumentando la temperatura.

8.3. La transicion fajas-tetragonal

Para obtener esta linea de transicion calculamos el parametro de orden de fajas Oy,

para valores de n > 7. En el grafico 8.5 se muestra este parametro de orden orientacional
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Figura 8.5: Parametro de orden O, M. y M| en funcion de la temperatura 7" para n = 9,0.

simultaneamente con M. y M, en funcion de la temperatura para n = 9,0. Podemos ver
gue a temperaturas bajas el sistema se ordena formando fajas, y a T' ~ 1,1 este orden se
desestabiliza, pero a diferencia de lo que ocurre en la TRE mostrada en la seccion anterior,

aqui tanto M, como M, se mantienen nulas.

Una vez obtenidas las temperaturas de transicion para algunos valores de n nos con-
centramos en obtener el histograma del parametro Oy, a temperaturas cercanas al punto
de transicion. En la figura 8.6 mostramos uno de estos calculos, obtenidos paran = 7,5y
tres temperaturas diferentes, T' = 1,07; 1,10 y 1,13. Vale destacar que cada curva corres-
ponde a una Unica simulacion muy larga, a fin de evitar en este caso particular efectos de
promediacion. En esta figura vemos evidencia de la presencia de una transicion de fase de
primer orden a una temperatura 7' ~ 1,10. Observemos que para la temperatura mas alta,
T = 1,13, el parametro de orden tiene su moda en el valor cero y presenta una distribucion
bastante ancha pero con forma normal. Esto nos indica que el sistema se encuentra en un
estado con bajo orden de fajas. En el otro extremo, para la menor temperatura considerada,

T = 1,07), el pico se ha desplazado a un valor nitidamente distinto de cero (O, ~ 6,5),
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Figura 8.6: Histograma del parametro de orden Oy, por espin para n = 7,5 y tres temperaturas diferentes. Los

histogramas fueron calculados con 30 x 10° valores de la energia a lo largo de cada corrida.

seflalando la existencia de orden de fajas. En la temperatura intermedia (7" = 1,10) en

cambio, vemos una distribucion ancha, indicando coexistencia de ambas soluciones.

Este resultado es contradictorio con el presentado por Maclsaac y colaboradores en
la referencia [78], pues ellos encontraron (utilizando el mismo modelo y con una dinamica
equivalente) una linea de segundo orden. El hecho de que esta transicion sea de primer
orden coincide con recientes resultados numéricos obtenidos para el modelo de Ising [75],
o sea, en el limite de anisotropia infinita (n — oc). En otras palabras, es de esperar que
para valores altos de 7 nuestros resultados coincidan con aquellos obtenidos con el modelo

de Ising.

La aparicion de una fase de fajas perpendiculares al plano en peliculas magnéticas
ultra-delgadas a bajas temperaturas en materiales fuertemente anisotropicos (FE/Cu(100))
y la aparicion de una fase tetragonal al subir la temperatura, fue encontrada por Vaterlaus
y colaboradores [81]. Incluso Abanov et al. [77] introdujeron un modelo te6rico capaz de
predecir la existencia de una fase con simetria de 90°, inducida por la simetria subyacen-

te de la red cristalina. Este modelo funciona muy bien en el limite de anisotropia infinita
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Figura 8.7: Fotos instantaneas a diferentes temperaturas de la componente S, de los espines de un sistema
de tamafio L = 40 para n = 7,5. Negro corresponde a S. = 1y blanco a S. = —1. En la figura se indican las

diferentes temperaturas.

(n — oo) donde la componente perpendicular al plano es la mas relevante. Y éste es el es-
cenario encontrado por nosotros, ya que la transicion de la fase de fajas a la paramagnética
esta mediada por una fase tetragonal. Esto lo podemos evidenciar en la figura 8.7 (a) en
la que mostramos fotos instantaneas de la componente z de los espines de un sistema
de L = 40 para diferentes temperaturas, a n = 7,5. El color negro representa espines con
S, = 1y blanco S, = —1. Cubrimos un amplio rango de temperatura, desde 7' = 0,8 en la
fase de fajas, hasta T' = 2,8 en plena fase paramagnética. Podemos verque a7 = 0,8y 1,0
las fajas estan bien formadas, mientras que a 7' = 1,2 la configuracion ha perdido el orden
de fajas y ha evolucionado a un orden con simetria de 90°. A medida que la temperatura
aumenta se va perdiendo la simetria de angulos rectos, aunque es notable que los espines
se mantienen con una componente z bastante alta (la figuras se mantienen en negros y
blancos) y recién a partir de T' = 2,6 se hace un poco mas visible el color gris, indicando

gue la componente z ha disminuido.

En conclusion, hemos observado que el modelo pasa de una fase de fajas con la direc-
cion de los espines perpendicular la muestra a una fase tetragonal también con direccion

perpendicular mediante una transicion de primer orden y desde alli evoluciona continua-
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Figura 8.8: Seccion del diagrama de fases mostrado en la figura 8.1 donde puede observarse el gap magnético.
Si se aumenta la temperatura en el sentido que indica la flecha, se pueden observar las cuatro fases: Fajas,

Tetragonal, Ferromagneto Planar y Paramagneto.

mente a la fase paramagnética sin que medie transicion termodinamica alguna.

Reentranza

Un fenbmeno muy curioso aparece en la fase tetragonal, ya que ésta puede evolucionar
continuamente hacia la fase paramagnética (como vimos en el parrafo anterior) o puede
terminar en una transicion de reorientacion. Nuestro modelo muestra este Gltimo caso en el
intervalo 6,7 < n < 7,0, ya que el sistema pasa de la configuracion de fajas a temperaturas
bajas a la fase tetragonal a temperaturas intermedias y luego entra en una fase ferromagne-
to planar mediante la TRE. Si se sigue aumentando la temperatura la fase ferromagnética
planar se desordena pasando a la fase paramagnética. Esto lo podemos ver en la figura
8.8, en la que amplificamos la zona del diagrama de fases mostrado en la figura 8.1 donde

se observa este fenomeno.

Para el analisis de esta zona medimos el parametro de orden = Oy, y la magnetizacion
planar M), en funcion de la temperatura, como se muestra en la figura 8.9. Este calculo se
realizo termalizando el sistema a T' = 1,4 (fase ferromagnética planar) y luego realizando

enfriamientos y calentamientos ciclicos con una razén de variacion lineal de la temperatura
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Figura 8.9: Parametro de orden Oy, y magnetizacion paralela al plano definido por la pelicula M| en funcion de
la temperatura para § = 3 n = 6,9. El sistema fue primero termalizado a T' = 1,4, enfriado con una tasa lineal
r = 1077 y luego calentado otra vez con la misma tasa. Las barras de error son del mismo orden del tamafio

de los simbolos. El grafico interno muestra una ampliacion de la curva de calentamiento.

de r = 10~". Notemos que la transicion fajas-tetragonal presenta muy poco efecto histerécti-
co, indicando que puede tratarse de una transicion de primer orden débil que involucra poco

calor latente.

Pero lo mas importante es observar que en el rango de temperaturas entre 1,03 < T <
1,15 los valores de el parametro Oy, y de M) son bajos, lo que nos indica la existencia de un
gap donde no se mide magnetizacion. Como vimos, este tipo de resultado fue encontrado en
experimentos en peliculas ultra-delgadas de Fe/Cu(100) por Pappas y colaboradores [57],
guienes encontraron un gap en la magnetizacion entre la fases perpendicular y planar. No
obstante, en aquellos primeros experimentos no estaba muy clara la naturaleza del gap

observado. Los propios autores apuntaban en el trabajo dos posibilidades: la existencia de
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un verdadero gap, lo cual no deja de ser sorprendente pues significaria que el sistema se
desordena a medida que se baja la temperatura, o un problema de resolucion en la medi-
cion ya que las fajas podrian estar por debajo de la capacidad de identificacion, marcando
magnetizacion nula cuando en realidad hay orden de fajas. En este sentido es sugestivo el
hecho de que los autores de aquel trabajo se referian a muestras con magnetizacion finita
a bajas temperaturas, y no a fases con fajas. Allenspach y colaboradores [61] confirmaron
esta segunda hipotesis para el mismo tipo de muestras analizadas originalmente por Pap-
pas y colaboradores [57]. En un trabajo mas reciente, Won y colaboradores [82] analizaron
la formacion de dominios magnéticos y la naturaleza de la transicion de reorientacion en
peliculas ultra-delgadas de Fe/Ni/Cu(001) usando imagenes obtenidas con Microscopia de
Fotoemision de Electrones de alta resolucion [82]. Ellos observaron dos tipos de mecanis-
mos, dependiendo del grosor de la pelicula: una transicion de reorientacion directa y una
transicion mediada por un gap paramagnético. En este ltimo caso los autores no excluyen
la posibilidad de que el gap sea ficticio y debido a dominios muy delgados que se mueven

muy rapidamente.

En nuestras simulaciones (por ejemplo para n = 6,9) el gap de magnetizacion se ori-
gina en la aparicion de la fase tetragonal. Esto queda claro explorando configuraciones
microscopicas, como las que se muestran en la figura (8.10). No obstante, en un experi-
mento el instrumento no capta una configuracion microscopica instantanea sino en realidad
un promedio temporal de muchas de ellas. Para emular en forma mas realista la adquisi-
cion de las imagenes por medio de técnicas de Fotoemision de Electrones, calculamos el

promedio temporal de la magnetizacion local:
mr () = = E S*(7,t) (8.7)
T T ) Y "

para diferentes valores del tiempo de adquisiéin 7, donde todos los tiempos estan medidos

en PMC.

En la figura 8.10 (a) mostramos el resultado numérico de simular m-(7) en un sistema
de L = 40, paran = 6,9, dos temperaturas (1" = 0,9y T' = 1,1) y cuatro valores diferentes
de 7 (r = 1 corresponde a una foto instantanea). Al igual que en las fotos mostradas an-

teriormente, negro corresponde a S, = 1y blanco a S, = —1. La falta de contraste en la
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fase tetragonal para valores relativamente cortos de 7 muestra que el tiempo caracteristico
para las fluctuaciones en esta fase es mucho menor que en la fase de fajas, en donde el
contraste se mantiene practicamente igual para todos los tiempos 7. Es decir, que si bien el
sistema se ordena en un estado tetragonal, los dominios se estan moviendo constantemen-
te, y en consecuencia si miramos una foto donde se ha promediado la imagen en el tiempo,

ésta pierde contraste. Es por esto que a esta fase la podemos llamar liquido tetragonal

En la figura 8.10 (b) mostramos una foto instantanea de un sistema de tamafio L = 20
(el tamafo es menor para poder tener una mejor imagen de los vectores) paran = 6,9y
T = 1,1, es decir en la zona tetragonal antes de la reentranza. Podemos ver que no hay
un orden establecido de esta componente de los espines y que, en general, ésta es muy
pequefa ya que como vimos en la foto de (a) para = = 1 los espines estan preferentemente

orientados en la direccion z.

Orden nematico

Volviendo a la figura 8.9, en el grafico insertado se destaca la presencia de un pequefio
hombro en la curva del parametro de orden orientacional. Este efecto es mas marcado en
las realizaciones individuales y se suaviza al presentar el promedio térmico, como es el
caso en la figura 8.9. El mismo efecto aparece también para valores grandes de 7. Esto
deja abierta la posibilidad de que se trate una transicion de fase de segundo orden como la
predicha por Abanov et al. [77] desde una fase nematica con orientacion perpendicular al
plano, la cual existiria entre la fase de fajas de baja temperatura y la fase tetragonal. Esta
fase nematica estaria caracterizada por orden orientacional de largo alcance pero careceria
de orden posicional, al contrario de lo que sucede en la fase de fajas. Existen evidencias
fuertes previas de la existencia de esta transicion para valores grandes de n presentadas en
un estudio reciente llevado a cabo numéricamente en el limite  — oo utilizando la version
uniaxial (Ising) de este modelo [74], como asi también de andlisis tedricos de la transicion

nematica en sistemas bidimensionales con interacciones competitivas [83, 84].
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T=0.9
|

(a)

Figura 8.10: (a): Promedio temporal de la magnetizacion local perpendicular al plano definido por la pelicula
m,(7) paran = 6,9, L = 40 y diferentes tiempo de promediacion 7 (todos los tiempos son medidos en PMC,
y 7 = 1 corresponde a una foto instantanea). Antes de comenzar a calcular el promedio temporal el sistema
fue termalizado durante ¢ = 10° PMC a cada temperatura (I' = 0,9 en la fase de fajas, y T = 1,1 en la fase
tetragonal). (b): Foto instantanea de la componente planar de un sistema de tamafio L = 20 paran = 6,9y

T = 1,1, en la fase tetragonal.
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e-en=5.0

Figura 8.11: Calor especifico para § = 3 y diferentes valores de 7.

8.4. Transicion Ferromagnético planar - Paramagnético

Para la determinacion de esta linea de transicion calculamos calores especificos y el
parametro de orden M), tanto en funcion de la temperatura (a 7 fijo) como en funcion de 7
a T fija. En la figura 8.11 se muestra el calor especifico en funcion de la temperatura para

diferentes valores de 7.

Analizamos qué ocurre con la componente S, de los espines en esta region del diagrama
de fases, mediante el calculo del valor promedio de la magnetizacion perpendicular al plano
de la muestra P (ecuacion 8.6) en funcion de n y para varios valores de temperatura. En la
figura 8.12 se ve que para valores pequefios de 7, bien dentro de la fase planar, los espines
tienen siempre una componente perpendicular no nula, la cual crece continuamente con 7
a medida que el sistema sufre la transicion de fase. En cierto punto cercano a ¢ = 6,8, las
curvas muestran un punto de inflexion a partir del cual la componente perpendicular tiende a
saturar. Estos valores de n se desplazan lentamente hacia n menores a medida que aumen-
ta la temperatura. No tenemos una interpretacion muy clara de por qué todas estas curvas

Se cruzan en un mismo punto. Seria muy interesante analizar las paredes de dominios en la
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Figura 8.12: Valor medio de la magnetizacion absoluta P para diferentes temperaturas en funcion de 7 al atra-

vesar la linea ferromagneto planar-paramagnético (L = 24).

fase paramagnética y como éstas influyen en la evolucion de la magnetizacion perpendicu-
lar a medida que el sistema atraviesa la transicion y entra en la fase ferromagnética planar.
Uno hubiese esperado que la componente perpendicular de la magnetizacion local m? se
anule en esta region, pero no es lo que observa a la figura 8.12. A bajas temperaturas y
para valores de n < nc (cuando la fase planar es estable) la componente perpendicular de
la magnetizacion no es nula debido a que el modelo Heisenberg con anisotropia permite
fluctuaciones perpendiculares al plano a temperatura finita. A medida que la temperatura
aumenta hay mas fluctuaciones y por lo tanto P aumenta (observar que en esta region del
grafico las curvas superiores corresponden a temperaturas mayores), hasta que el sistema
entra en la fase paramagnética. Por otro lado, para n > nc a temperaturas bajas el siste-
ma se encuentra en la fase tetragonal, y como los espines tienen direccion perpendicular
a la muestra, P es practicamente 1. A medida que aumentamos la temperatura el sistema
evoluciona de la fase tetragonal a la fase paramagnética, disminuyendo la componente S,

de los espines, por lo tanto decreciendo P. En la figura 8.13 mostramos fotos instantaneas
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Figura 8.13: Fotos instantaneas de la componente planar de los espines para un sistema de tamafio L = 20
paran = 6,0 y dos temperaturas: T = 1y T = 2,8, en las fases ferromagnética planar y paramagneética,

respectivamente.

de la componente planar de los espines en un sistema de tamafo L = 20 paran = 6,0y
dos temperaturas. A T = 1 (en la fase de ferromagnética planar) vemos que los espines
tienen una componente planar grande, y en general se encuentran paralelos entre si. A
T = 2,8 (en la fase paramagnética) no se observa orden ya que la direccion de los espines
es aleatoria, y ademas los modulos de sus componentes planares varian sin un valor de
preferencia. Hemos analizado también fotos de la componente planar de los espines del
sistema para valores mas altos de anisotropia, y se puede ver que si bien no se observa
orden, ya que la direccion de los espines es aleatoria, la componente planar de la mayoria
de los espines es en mucho mayor que en el caso de = 6,0 mostrado en la figura 8.13. Por
esto podemos decir que para valores altos de anisotropia (n > 8) y temperaturas, el sistema
esta en una fase paramagnética perpendicular. En el otro extremo, para valores pequefios
de 7 el sistema esta en una fase paramagnética planar. Para temperaturas suficientemente

grandes debe recuperarse la simetria rotacional de la fase paramagnética.

Volviendo al diagrama de fases 8.1, vemos que la linea de transicion de ferromagneto
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Figura 8.14: M| en funcion de n para una temperatura fija 7" = 1,3.

planar a paramagnético muestra un maximo alrededorden ~ 7y T = 1,5 en el plano (n,T).
Nos podemos preguntar si este maximo esta asociado a un cambio cualitativo en la transi-
cion entre la region a su izquierda y la region a su derecha. Sabemos que para valores muy
bajos de 7 (sistema casi isotropico) el sistema pasa de la fase planar a la paramagnética
continuamente, es decir mediante una transicion de fase termodinamica de segundo orden.
No hemos caracterizado exactamente toda esta linea, pues requiere un esfuerzo numeérico
muy grande, pero las pocas simulaciones realizadas en esta region indican que se trata
de una transicion de segundo orden a la derecha del maximo. En el grafico de los calo-
res especificos 8.11 podemos notar que la altura de los picos decrece a medida que nos
acercamos al maximo (es decir para n crecientes) lo cual sugiere que se atenla el caracter

continuo de esta transicion.

Para analizar lo que ocurre a la izquierda del maximo (es decir para 1,0 < T < 1,5
calculamos la magnetizacion paralela al plano M) en funcion de n para valores fijos de 7.
En la figura 8.14 se muestra un ciclo de histéresis en n de la componente paralela de la

magnetizacion para 7' = 1,3. Si bien es muy sutil, se observa un efecto de histéresis, que
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podria indicar que a la izquierda del maximo la transicion es débilmente de primer orden.
Recordemos que por arriba de la linea de transicion el sistema entra en la fase tetrago-
nal; esta fase tiene una simetria muy diferente de la fase puramente paramagnética que se
observa a temperaturas muy altas. EI cambio de una fase con simetria continua, como es
la planar, a una fase con simetria discreta, como es la tetragonal, es compatible con una
transicion de fase discontinua en esa parte del diagrama. Notemos que a lo largo de esta
linea existe también una transicion de reorientacion pues la fase tetragonal esta orientada
preferentemente perpendicularmente al plano definido por la pelicula. Dado que mostramos
gue la linea de transicion entre las fajas perpendiculares y el ferromagneto planar es de pri-
mer orden, no es insensato pensar que la transicion planar-tetragonal también lo sea. Un
analisis de tipo campo medio de una version multicapas del modelo [85] predijo precisa-
mente que esta seria una transicion de reorientacion de primer orden en el limite de una
sola lamina. Todos estos resultados y discusiones nos permiten sospechar que el caracter
de la transicion pasa de ser de primer orden a la izquierda del maximo a ser una transicion

de segundo orden a su derecha.

8.5. Equivalencia de 1/n con el espesor de la muestra

En el capitulo 7 vimos que en los trabajos experimentales la transicion de reorientacion
puede observarse tanto variando la temperatura como variando el espesor de la pelicula.
En este (ltimo caso, a medida que el ancho aumenta, la anisotropia inducida por la inter-
accion dipolar favorece una magnetizacion planar en tanto la anisotropia perpendicular es
insensible a estos cambios de espesor pues es debida principalmente a efectos superficia-
les. Es decir que podemos pensar que aumentar el espesor de la pelicula es equivalente
a una disminucion efectiva de la anisotropia perpendicular. De esta forma, existe un ancho
critico en el cual se observa la TRE, ya que la interaccion dipolar domina sobre la anisotropi-
ca. En base a esto, uno puede imaginar un modelo fenomenolégico donde el espesor es

inversamente proporcional al parametro de anisotropia 7, o sea, d « 1/7.

De hecho, Won y colaboradores [82] publicaron estudios experimentales detallados de

los cambios de la magnetizacion en funcion de la temperatura o del ancho d en muestras de
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Fe/Ni/Cu(001). Ellos utilizaron un modelo fenomenolégico simple y resumieron sus resulta-
dos en un diagrama temperatura 1" vs. espesor d, que mostramos la figura 8.15. Suponiendo
una aproximacion equivalente entre el espesor d y la inversa de la anisotropia, como se aca-
ba de explicar, en la figura 8.16 nosotros presentamos nuestros resultados numéricos del

diagrama de fases mostrado en el gréafico 8.1, pero en el plano 7' vs. 1 /7.

Podemos ver que la region derecha del diagrama de Won (espesores grandes) tiene
una fuerte similitud cualitativa con el diagrama obtenido por nosotros. En ambos casos
el sistema pasa de la fase de fajas (a d intermedio o 1/ chico) a la fase ferromagnética
planar al aumentar d (1/n). Si se aumenta la temperatura se produce la transicion a la fase
paramagnética. En ambos casos puede también verse la existencia del gap magnético entre

las dos fases ordenadas.

Esta similitud entre ambos diagramas refuerza la equivalencia tetrica entre d y 1/n ana-

lizada previamente.

Finalmente, deseamos destacar que nuestro diagrama de fases es muy distinto del que
presentaran Maclsaac, De’Bell y Whitehead en 1998, analizando el mismo sistema [78] y
gue mostramos en el capitulo anterior (figura 7.5). Estos autores encontraron una linea
de transicion de reorientacion en el sentido contrario, de una fase ferromagnética planar a

bajas temperaturas a una fase perpendicular de fajas a altas temperaturas.

Como vimos en el capitulo 7, nuestros resultados se corresponden con las evidencias
experimentales en diferentes tipos de peliculas ultra-delgadas como asi también con el
analisis teorico del efecto de las fluctuaciones térmicas en la transicion de reorientacion

para espesores fijos [79, 80].

Vale destacar que una vez conocido nuestro trabajo, los autores se contactaron con
nosotros admitiendo que nuestros resultados eran los correctos y asumiendo un error invo-
luntario en el uso de condiciones de contorno periddicas de las simulaciones presentadas

en la Ref. [78].
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Figura 8.15: Diagrama de fases magnético de Fe/Ni(5,4 ML)/Cu(001) obtenido por Won y colaboradores [82].
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8.6. Discusion

En este capitulo analizamos el diagrama de fases del modelo de Heisenberg para una
pelicula en el limite de una Unica capa, mediante simulaciones de Monte Carlo. En parti-
cular, pudimos estudiar tanto la estructura magnética de las diferentes fases que surgen
como asi también la transicion de reorientacion de espines, dos fenbmenos muy novedo-
sos y sobre los cuales existen alun muchas preguntas sin responder, tanto experimental
como teo6ricamente. EI modelo incluye los ingredientes claves para emular estos materia-
les: interacciones de intercambio de corto alcance, interacciones dipolares de largo alcance
y anisotropia magneto-cristalina que tiende a orientar a los espines perpendicularmente al
plano de la pelicula. La competencia entre todos estos elementos da lugar a la aparicion de
una fenomenologia macroscopica muy rica y compleja, cuestion que nosotros hemos anali-
zado desde el punto de vista termodinamico. Es importante destacar que el modelo supone
una forma muy simple de la anisotropia cristalina que tiende a orientar los espines perpen-
dicularmente al plano definido por la pelicula. Sin embargo, esta simplificacion esta mas que
justificada pues se sabe que en el caso de una Unica pelicula el Unico efecto de anisotropia
surge de la interfase pelicula-substrato, y ésta orienta los espines perpendicularmente. En
simulaciones de sistemas multicapas esta aproximacion deberia ser relajada para permitir
una matriz de anisotropia mas compleja. Finalmente, nuestros resultados fueron obtenidos
para un valor de § = 3, que corresponde a un valor intermedio. Para valores mucho meno-
res las estructuras de fajas se tornan antiferromagnéticas y para valores mucho mayores la
dinamica se torna terriblemente lenta, al punto de dificultar las simulaciones. Sin embargo
sabemos, porque hicimos estudios previos, que estos resultados sirven para describir la
fisica en una region amplia e intermedia de valores de §, donde las fajas pueden pasar a

tener otros espesores.

Lo primero que deseamos destacar es que, a pesar de haber trabajado con tamanos
relativamente pequefos, nuestras simulaciones han conseguido captar muy bien los resul-
tados experimentales conocidos, tanto en lo que se refiere al diagrama de fases como a la
transicion de reorientacion de espin. Es mas, el diagrama de fases presentado y publicado

en la Ref. [4] vino a corregir un diagrama previo, publicado por Maclsaac y colaboradores
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en 1998 [78], acabando asi con un gran nimero de cuestionamientos y malas interpreta-
ciones. Deseamos destacar muy especialmente la buena correspondencia cualitativa entre
nuestro diagrama de fases en el plano (1/7,7") y el obtenido por Won y colaboradores en
la Ref. [82] en el plano (d,T') para peliculas ultra-delgadas de Fe/Ni/Cu. Esto confirma la
equivalencia ya mencionada entre el espesor y la inversa del parametro de anisotropia per-
pendicular al plano. Nuestros resultados también reproducen muy bien el gap entre la region
de fajas perpendicular y la region ferromagnética con magnetizacion planar. Mas ain, nues-
tros resultados sugieren que el origen del gap podria deberse a paredes de dominio que
se mueven muy rapidamente, tal como fuera observado en peliculas de Fe en Cu, en la

referencia [86].

En lo concerniente a la naturaleza termodinamica de las diferentes transiciones involu-
cradas en el diagrama de fases, obtuvimos una clara evidencia numérica de una linea de
reorientacion fajas-ferromagneto planar de primer orden a temperaturas bajas. Vale desta-
car también que nuestros resultados para la fase fajas-tetragonal se condicen muy bien con
los resultados obtenidos en el limite de anisotropia infinita, o sea, en el caso en el que el

modelo de Heisenberg se transforma en el modelo de Ising [72, 74].

La transicion ferromagneto planar-paramagneto presenta un maximo en el plano (n,T")
proximo al punto (7;1,5). Nuestros resultados parecen indicar que a la derecha de dicho
maximo la transicion es de segundo orden, en tanto que a la izquierda es de primer orden.
Esto, de ser verdad, estaria indicando la existencia de un punto tricritico sobre o en las
proximidades del maximo. Sin embargo, no podemos aseverar esto con total fundamento,

dado los fuertes efectos de tamaiio finito.



Parte Il

Conclusiones

133






Conclusiones

9.1. Termodinamica y dinamica de sistemas magnéticos con interac-

ciones competitivas de corto alcance

En la primera parte de esta tesis estudiamos dos versiones de un modelo de sistemas
magnéticos tridimensionales con interacciones competitivas de corto alcance. En la primer
version los momentos magnéticos son representados por variables de espin tipo Ising, y
en la segunda con variables tipo Heinsenberg, y en ambos casos éstos interactan ferro-
magnéticamente entre primeros vecinos y antiferromagnéticamente entre segundos veci-
nos. Nuestro objetivo principal fue estudiar los efectos que la frustracion produce tanto en
sus propiedades termodinamicas como en las dinamicas. En especial, nos interes6 determi-
nar si es posible obtener comportamiento vitreos en un sistema frustrado pero sin desorden,
ya que estudios previos en el modelo reflejaban una dinamica de crecimiento de dominios

extremadamente lenta, propia de los sistemas vitreos.

En lo referente la primera version, estudiamos la termodinamica y obtuvimos su dia-
grama de fases, el cual muestra que ha sido altamente enriquecido por la inclusion de las
interacciones competitivas. Este presenta dos fases ordenadas, ferromagnética a frustra-

cion débil y laminas ferromagnéticas de ancho uno que alternan los signos de sus espines

135
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entre ellas, para frustracion alta. El estudio de las transiciones de fase nos indica un rico
comportamiento termodinamico, con transiciones tanto de primer como de segundo orden.
Estudiamos también la existencia de meta-estabilidades en ambas fases ordenadas, en-

contrando que hay una proliferacion de estados meta-estables.

Analizamos ademas su dinamica de relajacion, mediante la dinamica de envejecimiento
y la Relacion de Fluctuacion-Disipacion, en sus dos fases ordenadas. La fase de laminas
y la ferromagnética a altas temperaturas muestran una dinamica de envejecimiento simple,
mientras que la fase ferromagnética a bajas temperaturas muestra sper-envejecimiento,
lo cual simplemente refleja el hecho de que en esta zona el crecimiento de dominios es
logaritmico en el tiempo. Es decir que, para todas las fases ordenadas, el modelo muestra
un envejecimiento tipico de sistemas con dinamica de crecimiento de dominios, sin ninguna
caracteristica vitrea. Esto fue confirmado con el estudio de la Relacion de Fluctuacion-
Disipacion, el cual nos indica que en todas las fases ordenadas la temperatura efectiva del
sistema es infinita, es decir que el modelo pertenece a la clase de universalidad dinamica
de los sistemas en los que su dinamica esta gobernada por el crecimiento de sus domi-
nios. Una conclusion importante que podemos sacar de todos estos resultados, es que un
modelo puede pertenecer a la clase 3 de la clasificacion segin la ley de crecimientos de
dominios (es decir, desarrollar crecimiento logaritmico de dominios en el tiempo) pero sin
embargo no presentar comportamiento vitreos, como lo refleja el estudio de la dinamica de

envejecimiento y la Relacion Fluctuacion Disipacion en este modelo.

En la segunda version del modelo, aquella con variables de espin tipo Heisenberg,
también estudiamos sus propiedades de equilibrio y dinamicas. El diagrama de fases re-
sulté cualitativamente similar al obtenido en la version anterior. Las fases ordenadas son
también en este caso ferromagnéticas a frustracion débil, y de laminas de ancho uno a
frustracion alta. Sin embargo, la libertad que tienen los espines de orientarse en cualquier
direccion en la esfera unidad, hacen que la magnetizacion total en el caso ferromagnético
no tenga una direccion privilegiada. Igualmente, la direccion de los espines en las lami-
nas pueden tomar cualquier direccion, aunque se sigue cumpliendo que entre laminas la

direccion de los espines es tal que estan antialineados.

El estudio de su dinamica de no equilibrio, en cambio, result6 mucho mas interesante
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ya que la dinamica de envejecimiento es de sub-envejecimiento en ambas fases ordena-
das. Este es un comportamiento tipico de los sistemas vitreos (como vidrios de espin), y
esta reflejando que el modelo tiene una dinamica compleja. El analisis de la Relacion de
Fluctuacion-Disipacion confirma esta complejidad en la fase ferromagnética, ya que obtuvi-
mos una temperatura efectiva constante, con lo cual podemos ubicar al modelo en la clase
de universalidad dinamica de los sistemas con dos escalas de tiempos, y al cual pertene-
cen los vidrios estructurales, es decir, los sistemas vitreos que no tienen desorden impuesto
microscopicamente. En la fase de laminas, en cambio, se obtuvo una temperatura efectiva

infinita, es decir que en esta fase la dinamica no es tan compleja.

En resumen, hemos mostrado que la existencia de frustracion en un modelo en red, pero
sin desorden impuesto, puede complejizar su dinamica al punto que ésta tenga comporta-
mientos tipicos de vidrios. Es decir que no es indispensable la inclusion de desorden para
observar dinamica vitrea en un sistema. Mas aln, el modelo SS con espines de Heisenberg

parece ser un buen modelo para vidrio estructural en la red clbica.

Mas alla del interés teorico por el estudio de posibles modelos de vidrios estructurales
en la red, este modelo tiene un enorme potencial para el modelado de sistemas magnéti-
cos reales, como por ejemplo vidrios de espin aislantes y espineles magnéticos, para citar

algunos. Este punto es una de las proximas extensiones del presente trabajo.

9.2. Modelado de peliculas magnéticas ultra-delgadas

En la segunda parte de la tesis abordamos el estudio de un modelo de peliculas magnéti-
cas ultra-delgadas, donde unas pocas capas atomicas de un material magnético son creci-
das en un substrato no magnético. Un ejempilo tipico de estos sistemas es el de la peliculas

de Hierro en Cobre (Fe/Cu(100)).

Para ello utilizamos un modelo donde se incluyeron in/-te/-rac/-cio/-nes de intercambio,
in/-te/-rac/-cio/-nes dipolares de largo alcance, y anisotropia cristalina que favorece el ali-
neamiento de los espines perpendicularmente al plano de la pelicula. Nos concentramos en

el estudio de su diagrama de fases, siendo uno de nuestros principales objetivos la determi-
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nacion de la Transicion de Reorientacion de Espines (TRE) observada experimentalmente,
aguella donde los espines pasan de tener una direccion perpendicular a la muestra a bajas

temperaturas a tener direccion paralela a la muestra a temperaturas mayores.

Vimos que la competencia que se origina entre las diferentes interacciones, y entre éstas
y la anisotropia cristalina, da origen a la formacion de diferentes patrones magnéticos. Para
anisotropias altas y bajas temperaturas el sistema se ordena formando fajas perpendicu-
lares de ancho cuatro, es decir que cada faja esta formada por 4 espines alienados en la
direccion perpendicular al plano de la pelicula. Al aumentar la temperatura las fajas se des-
ordenan pasando a formar una fase tetragonal, mediante una transicion de primer orden.
No descartamos la existencia de una fase nematica entre estas dos fases, ya que tenemos
algunos indicios que nos sugieren esta posibilidad. Si se continlla aumentando la tempera-
tura, el sistema pasa continuamente a una fase paramagnética perpendicular, es decir a una

fase desordenada pero con una componente perpendicular de los espines preponderante.

A baja anisotropia y baja temperatura el sistema se ordena ferromagnéticamente, con
los espines paralelos al plano de la pelicula y al aumentar la temperatura el sistema pasa a

un estado paramagnético.

En particular encontramos que hay un intervalo de intensidad de anisotropia para el cual
ocurre la Transicion de Reorientacion de Espines. En ésta los espines pasan de tener una di-
reccion perpendicular al plano de la pelicula a bajas temperaturas, a tener direccion paralela
al plano a temperaturas mayores, tal como muestran diferentes resultados experimentales,

y contrario a lo que fue publicado (errbneamente) por Maclsaac y colaboradores [78].

Esta TRE puede ocurrir de dos formas diferentes. En un caso, se produce una transicion
directa de la fase de fajas perpendiculares a la fase ferromagnética paralela, transicion
gue hemos demostrado es de primer orden. Sin embargo puede ocurrir (para un pequefio
rango de anisotropia) que el sistema primero realice la transicion de la fase de fajas a
bajas temperaturas a la fase tetragonal (que recordemos sigue siendo con direccion de los
espines perpendicular) y luego a la fase ferromagnética planar, al aumentar la temperatura.
Mediante la obtencion de fotos de configuraciones del sistema, pudimos ver que la fase
tetragonal se comporta como un liquido tetragonal ya que las paredes de dominios estan en

continuo movimiento, por lo tanto, en una adquisicion de fotos donde se hace un promedio
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temporal, puede perderse rapidamente el contraste entre los diferentes dominios. Es por
esto que pensamos que la observacion experimental de un gap magnético realizada por
algunos autores, simplemente esté indicando que la medicion se esta realizando en esta
fase de liquido tetragonal. Por dltimo, la correspondencia cualitativa entre el diagrama de
fases (d,T') obtenido por Won [82] con el nuestro graficado en el plano (1/5,T) confirma la

equivalencia del espesor de la pelicula magnética d con la inversa de la anisotropia, 1/7.

9.3. Conclusiones generales

En esta tesis estudiamos diferentes aspectos termodinamicos y dinamicos en sistemas

con interacciones competitivas, y sin la inclusion de desorden, en materia condensada.

En particular, esta tesis se centro en el estudio de un modelo de sistema magnético
(en la red tridimensional) con interacciones competitivas de corto alcance, y en un modelo
bidimensional con interacciones de corto y de largo alcance. Los estudios se realizaron me-
diante simulaciones numéricas de Monte Carlo, utilizando diferentes protocolos y técnicas.
Los resultados obtenidos en la primera parte de la tesis poseen relevancia en el contexto
de la dinamica de relajacion de sistemas vitreos, ya que hemos mostrado la existencia de
este tipo de comportamiento en un modelo con frustracion pero sin desorden. En lo refe-
rente a la segunda parte de la tesis, nuestros resultados son relevantes en el estudio de
peliculas magnéticas ultra-delgadas, ya que es la primera vez que obtiene teéricamente
la Transicion de Reorientacion de Espines en concordancia con las observaciones experi-
mentales. Ademas damos una posible explicacion al gap de magnetizacion observado en

algunos experimentos.
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El método de Monte Carlo

Se puede pensar que una simulacion numérica consiste en la resolucion de un sistema
de ecuaciones que determinan la evolucion temporal de cada uno de los elementos cons-
titutivos del sistema. Asi, en lugar de encontrar ecuaciones que describan la evolucion de
cantidades macroscopicas, ésta se obtiene a partir de promediar a diferentes tiempos sobre
los estados microscopicos del sistema. A fin de poder elaborar algoritmos que sean capaces
de tratar numéricamente estas ecuaciones teniendo un cuenta un nimero suficientemente
grande de particulas, en general es necesario introducir modificaciones que simplifiquen la
descripcion de la dinamica de cada constituyente. Estas ecuaciones modificadas, pueden
entonces interpretarse como las ecuaciones exactas de un nuevo modelo simplificado, el
cual simula el comportamiento del modelo original, y del que podemos extraer informacion

a través de la computadora.

Para estudiar el comportamiento del modelo simplificado, se pueden considerar a las
simulaciones numéricas como verdaderos experimentos numéricos. Estos tienen la ventaja,
frente a un experimento de laboratorio, de permitir un completo control sobre las condiciones
microscopicas del problema. Sin embargo, cuando se implementan estas técnicas a un
modelo, se debe prestar atencion a las limitaciones del método. Es posible, por ejemplo,
gue las simplificaciones impuestas al modelo original presenten nuevos comportamientos

gue antes no estaban presentes. Pueden surgir efectos de tamafio finito de la muestra
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simulada, de condiciones de contorno o de tiempos de observacion finitos. No obstante,

ciertas limitaciones pueden superarse y ser utilizadas como herramientas de analisis.

A.1l. Métodos de Monte Carlo

A menudo la fisica estadistica trata el problema de computar promedios de observables
de un sistema cuyo Hamiltoniano conocemos y que se supone en contacto con un reservorio

a temperatura constante 7. El valor medio de un observable A se calcula entonces como
Z A(S)e HE)/ksT (A1)

donde Z es la funcion particion del sistema

Z =Y e HO)/ksT (A.2)
{s}
donde kp es la constante de Boltzmann y la suma se realiza sobre todas las posibles con-

figuraciones del sistema. Si bien estas dos ecuaciones dan la descripcion formal exacta
para el promedio de un observable A, en general resulta imposible el calculo directo de la
funcion particion Z, ya que su evaluacion implica una enumeracion exhaustiva de todas las
configuraciones posibles que pueda adoptar el sistema. Es por lo tanto necesario encontrar
algtn método que evite el calculo directo de Z que incluye al conjunto total de configura-
ciones, pero que a su vez seleccione el subconjunto de configuraciones apropiadas. Los
métodos de Monte Carlo se basan en tomar un muestreo de estados en forma aleatoria,

para la seleccion de las configuraciones mas representativas.

Se pueden seleccionar configuraciones en forma aleatoria (lo que se denomina mues-
treo simple), o elegir preferentemente regiones del espacio de fases que contribuyen mas a
la funcion particion a una temperatura dada (denominado muestreo pesado). En este mues-
treo pesado, en lugar de elegir las configuraciones independientes entre si, se las genera
recursivamente a través de cierta probabilidad de transicion W (S, S"). Tenemos entonces
una dinamica estocastica para la evolucion temporal de nuestro sistema, dada por un pro-
ceso Markoviano para el que podemos escribir la ecuacion maestra:

d ! ! !
- P(S.1) ;W (S — SVP(S,t)+ > W(S' — S)P(S',¢) (A.3)
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donde P(S,t) esla densidad de probabilidad de encontrar al sistema en la configuracion {S}
al tiempo t. Si pedimos que en algin momento el sistema equilibre, es decir que sea des-
cripto estadisticamente por la distribucion de probabilidad estacionaria de Gibbs-Boltzmann

P6Ql

Peg(S) = %e‘H ($)/ksT (A.4)
debemos exigir de (A.3) que:
0==> W(S— 8)P(S,t)+ > W(S' — S)P(,1). (A.5)
s s/

A partir de esta Gltima ecuacion podemos encontrar condiciones para las probabilidades de
transicion . Una forma de satisfacer (A.5) es que la suma se anule término a término, con
lo que se obtiene la ecuacbn de Balance Detallado

W(S — 5"

WG =) ~ SPBHS) — H(S)). (A.6)

Pero aln queda una gran libertad para elegir la forma exacta de las probabilidades de
transicion, y es en esta eleccion donde surgen las distintas dinamicas de Monte Carlo. En

las proximas secciones describiremos las dos dinamicas que fueron utilizadas en esta tesis.

Pero antes de mostrar con detalles las dinamicas utilizadas, queremos aclarar que si
bien todas la dinamicas Monte Carlo que satisfacen balance detallado son equivalentes a
la hora de calcular medias de observables (ya que el método fue introducido como una
forma de generar un proceso Markoviano que visite el espacio de configuraciones con la
distribucion de probabilidad de Gibbs—Boltzmann), resultados recientes han mostrado que
las dinamicas Monte Carlo reproducen también los procesos de relajacion y los estados de

casi—equilibrio observados en sistemas reales.

A.1.1. Dinamica de Metrépolis

Esta dinamica [87] toma como probabilidad de transicion:

—AH
e kBT AH >0
W(S — S) = (A7)
1 AH <0
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Es facil de verificar que ésta cumple con la ecuacion de balance detallado. Este algoritmo es

aplicable a todo modelo, y es ampliamente utilizado incluso fuera de la mecanica estadistica.

El esquema general del algoritmo es el siguiente:

= Se elige una configuracion inicial arbitraria S.

= Se elige una nueva configuracion S’, por algin método (de forma secuencial o aleato-

ria, de acuerdo con las caracteristicas del problema).
= Se calcula la variacion de energia AFE.
= Si AF < 0 se acepta la nueva configuracion.
= Si AF > 0 se acepta la nueva configuracion con una probabilidad e2£/k5T

= Se repite el proceso con la configuracion elegida.

A.1.2. DinAmica de Bafo Térmico

Este es un algoritmo aplicable s6lo a modelos de variables de estado binarias. La pro-

babilidad de transicion en este caso se ha elegido como

1

(A.8)

Tomemos como variable binaria al espin s; correspondiente al sitio i-€simo en una red de N

sitios, sin perder generalidad. El algoritmo es el siguiente:

= Se elige aleatoriamente un sitio i con igual probabilidad entre los N de la red.

= Se acepta la configuracion con el espin s; = 1 con probabilidad

1

Psi(Si = 1) = 71 _|_€AH/kBT .

Para ello se elige un nUmero aleatorio z entre 0 y 1 con distribucion de probabilidad

uniforme, y se actualiza el sistema usando la siguiente regla:

si(t + At) = signo(z — Ps,)
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= Se itera el proceso con la configuracion elegida.

Si bien este algoritmo puede utilizarse s6lo para variables binarias, tiene la ventaja de
poseer una interpretacion fisica como un proceso dinamico. La ecuacion maestra A.3 puede
ser interpretada como un proceso difusivo, es decir que el algoritmo simula una dinamica es-
tocastica de los espines, que puede entenderse en términos de acoplamientos muy débiles
de los mismos a un bafio térmico. Este introduce transiciones aleatorias entre los espines,
gue dependen de la temperatura y del campo local instantaneo observado por cada espin.

Esta es la razon de la denominaciéon de Bafio Térmico a estos algoritmos.






Sumas de Ewald para interacciones

magn éticas dipolares

En este apéndice presentaremos los calculos detallados que realizamos para la imple-

mentacion de la técnica de las Sumas de Ewald para los siguientes casos:

= Red bidimensional con condiciones de contornos periodicas.

= Varias capas bidimensionales con condiciones de contorno periodicas en el plano que

forman estas capas, y condiciones libres en su direccion perpendicular.

= Red tridimensional con condiciones de contorno periddicas en sus tres direcciones.

Sabemos del electromagnetismo clasico que la energia de interaccion dipolar de un par

de espines magnéticos clasicos S, §j (1S;| = 1) viene dada por:

- = —

Si.S; . (Si7i)(Sy.7)
Big == =35
1) 1]

donde 77; es un vector cuyo modulo es la distancia entre espines (r;; = |7;]). Es faciimente

comprobable que:
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ca 51 o 0 1
505 7ot O 81‘5 ||

donde usamos la convencion de Einstein para la contraccion de indices. Entonces, la energia
del sistema dipolar en una red hipercbica de N = L? sitios con condiciones de contorno

periddicas viene dada por

o 0 1

a ofB

E=- E (E S Sj Do O |x+n| (B.1)
i (i,5)

donde }_; ;) corre sobre todos los pares diferentes de sitios en lared (¢, j) y 7 es un vector
de componentes enteras que enumera las infinitas réplicasdel sistema (77 = 0 corresponde
al sistema original). Debemos notar que estas sumas no son independientes, ya que deben
omitirse los términos i = j cuando 77 = 0. El problema numérico con esta expresion es que
la suma en 7i es débilmente convergente, debido al decaimiento lento de las interacciones
dipolares, de manera que truncarla a un orden arbitrario introduce errores considerables.
La idea basica de las sumas de Ewald consiste en descomponer esta suma en un conjunto

de series rapidamente convergentes, de manera que puedan ser truncadas con seguridad.

Vamos separar ahora a la energia en dos partes, una que incluye a las contribuciones

de corto alcance, y la otra a las de largo alcance:

1 erfe(k|Z + 1) n erf(k|Z + 7i|)
Z -+

donde « es un parametro de convergencia a ajustar y
erf(x / v dy erfc(x) =1 — erf(z)
f

Podemos entonces expresar £ = Iy + E5, donde:

y (B.2)

0 0 erfe(k|F|)
_ o 5
B = ZZS I Orq 0z |7

o 0 erf(r|Z|)
_ e ﬁ
B = ;Zs T T I

(B.3)
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Si analizamos la forma de las funciones de error y error complementario, es claro que F;
representa la contribucion de corto alcance de la interaccion (erfc decae exponencialmente
para valores grandes del argumento) mientras que F, representa la parte de largo alcance.

A continuacion, analizaremos ahora a estos términos por separado.

B.1. Contribucion de corto alcance

Tenemos que

0 (erfc(/{|f|)> T8 < 26 272 N erfc(/i\ﬂ))

oy " Ia] 2 \Vr© E
luego
0 0 ([erfe(k|]) 0a8 (26 232 | erfe(k|T])
= b [ eetfE? g T B.4
ey e\ T (B4
zoxg [, erfe(k|Z]) 2k 9 3 — k2|72
3 — | 2 — .
B [ e TR TR
Podemos por lo tanto expresar
o 1) /=
By =Y 8280 T)(7) (B.5)
(4,5)
donde
1), 1 26 2z, erfe(k|Z + 1)
r - 5, L et ke S LI VA I B.6
(¥ ’ﬁzﬁ:\f+ﬁ|2 <ﬁ€ T (B6)
B Z(xa‘FTZa)(fﬂ"'_nﬁ) 3eff0(fé\fjﬁ!)+2i 92y 5\ elaar ]
— |z + 71| |7 4 7|3 N3 |z + 7|2

Notemos que al multiplicar la expresion anterior por S¢* Sf y contraer los indices, el segundo
A (1), - : g o oG o =

termino de ' 5(7;) resulta proporcional a (5;.(7; + 7)) (S;.(7i; + 7i)). De esta manera, para
el caso de un modelo bidimensional con espines orientados normales al plano de la red el
término correspondiente resulta idénticamente nulo. Notemos también que todos los térmi-

nos de esta serie decaen muy rapido con 7. Esto permite truncar la serie en unos pocos
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términos. De hecho basta con incluir los términos con n, = 0y 1, que incluye la interaccion
de los espines dentro de 77 = 0 y con sus imagenes en los cuadrados primeros y segundos
vecinos al area 7 = 0. Es importante incluir estos Gltimos para el caso de sitios localizados
en bordes diametralmente opuestos (r;; ~ L), ya que para éstos los espines mas cercanos
son, de hecho, las primeras imagenes. Debido a esto no hay problema en permutar las su-
mas sobre (i, j) y sobre 7i, ya que el termino que estamos excluyendo de interaccion de un
espin con sus propias imagenes corresponde a la maxima distancia y esta interaccion es

despreciable.

B.2. Contribucion de largo alcance

La contribucion de largo alcance E, no converge rapidamente. Para realizar la suma
en 7; conviene entonces pasar al espacio reciproco, donde la convergencia es mucho mas
rapida. Para poder realizar esto debemos permutar las dos sumatorias, para lo cual vamos
a sumar y restar el termino con i = j y 77 = 0. Este término, como veremos es finito. Para

ver esto tenemos que calcular:

Tenemos que

0% erf(kr) 1 9 erf(kr) r2 0 erf(kr) 12 0% erf(kr)

o2 r Cror r r3or r r2orz  r

Asumiendo que este limite existe y es independiente del camino por el cual ¥ — 0, podemos

tomar primero rg3 — 0 con 3 # «, y luego r, = r — 0. Asi,

. 0% erf(kr) ., 0% erf(kr)
mae o T imge Y
N

. 0% erf(kr)
r—0 o2 r _N}Ii%ﬁ ro
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Tenemos que

872erf(/<m“) _ 2 exf (i) — 4K o—rr? 4 53 k21

or2 r -3 2 V&S

y usando el comportamiento asintético para z < 1

2 3
erf(x):ﬂ(x_z!+...>

obtenemos que

N
—1lim » (S9)

r—0 4 !
i=1

Qﬁerf(/ﬁr) _N 253 _ g
or2 r 3T

Podemos entonces escribir

— B (B.7)

-

-
T=T;

o acs O O erf(k|Z + 7))
b= ZJ:S 51 D 0y <Z |7+ ]

N
n

donde ahora lo que debemos hacer es calcular la transformada de Fourier f(x)

s
o) = 3 et )

—

para cada uno de los casos que sefialamos al inicio del apéndice.

B.2.1. Caso bidimensional

Calculemos la transformada de Fourier de f(z) para una red bidimensional (d = 2)
con condiciones de contorno periddicas en sus dos direcciones. Si elegimos el eje z de
orientacion de los espines normal al plano cristalino, todos los 77 se encuentran sobre ese

plano. Dado que s6lo tenemos periodicidad en las direcciones x e y, tendremos que:
1 0L s
i) \/ﬂLkthz/oof() s (B.8)

donde k; = 2xl;/L parai = 1,2, conl; = 0,+1,+2,...,+(L — 1)/2,L/2. Sea (2 la celda

elemental de area L x L (77 = 0). Tenemos que:
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/Q e FRVT gy = 2L 6yt Oy 1y (ki3 — Kf)

de donde podemos invertir la ecuacion B.8 y obtener

N 1 o) e iRE g3
A0 = <= [ f@) e 9)

exf(sli +71) iz
= Tdox .
\/QWLZ/ |1:—|—n\

Notemos que la integral sobre 2 de

es igual a la integral de

erf (k| Z])
7]

sobre una celda centrada en —7i. De esta manera

_ 1 erf(k|Z]) iz 3
fk) = mL/ @ o N

donde la integral ahora es sobre todo R?. Integrando en coordenadas esféricas

FR) = i [ et sinag)ay

con a = k/k. De tablas

efa2/4

a

/OO erf(y) sin(ay)dy =
0

de donde

— e (B.11)
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gue sustituido en la ecuacion B.8 da

2,2
k1+k2+k3

oiR-E
(z) L2Z/ IR dks . (B.12)

Este resultado se sustituye en (B.7) para realizar las derivadas alli indicadas. Note-
mos que f(k) es singular en k = 0, como resultado del decaimiento lento de erf(x|Z|)/|.
No obstante, esta singularidad es integrable (en el sentido que la transformada inversa
esta bien definida). Cada derivada 0/dzx, en (B.7) baja un factor ik, (excepto para k; =
ko = 0, en cuyo caso las derivadas con respecto a los respectivos =, se anulan idéntica-

mente). Tenemos entonces

k%+k§+k3
B = L2§ S s §j/ T o b €k — B (B.13)
2.,,2 K
_ E a ofb LG A e ax?
= L2 S S E COS k 4r? /Ookf—‘rk%—i-k%ka k,ﬁ dks — E

k1,k2

donde hemos usado el hecho de que los 77; se encuentran en el plano x-y. Podemos enton-

ces expresar

o 2), .
- Zs SP T 7) (B.14)
donde
T =73 Z cos (k.7 Lag (b1, k2) (B.15)
k1,k2
con
k3

Iog(ki, ko) =€ S 76 w ke kg dk
2 .
aﬁ( 1 2) € 4 / k% k% k% a 3 3

En la ecuacion B.14 hemos vuelto a descontar la contribucion E* de los términos i = j.

Tenemos que
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Liz(ky, ko) = I31(k1, ko) = Iog(k1, k2) = Iz2(k1,k2) =0

por paridad. Tenemos ademas términos proporcionales a dos integrales no nulas, las cuales

pueden ser ambas calculadas analiticamente:

7§ 2 2 2 2
/OO e 4r? dk3:eki:§2 s fc(vkl —l—k2>

— %5 & er
N R VK + k3 2K

12

0 2 . —1% 24k /32 112 /1.2 2
/ _k3e wE dks = 26\ [1 — Vre pren k; i erfc ( M+ k2)
K

AR o

Tenemos entonces que

2K

k2 4 k2 /k2 k’2 /k.2 k’2
133(]{31,]{52) = Fl(k‘l,k'g) = QHﬁ [6_ 11»@22 — \/E% erfc (1_‘_2>

I (k1 ko) = kF Fo(ky, ko) para (ki k2) # (0,0)

Ino(ky, ko) = k3 Fa(ky, ko) para (ki k2) # (0,0)

Lio(k1, ko) = Ioi(k1, ko) = ki ko Fo(ki,k2)  para (ki,k2) # (0,0)

111(0,0) = I22(0,0) = I12(0,0) = I51(0,0) =0

donde

Fy(ki, ko) =

T ‘ \/ k% + k%
€ricC .
Vk? + k2 2K
Todos estos términos decaen exponencialmente con k y por lo tanto la serie (B.15) es

rapidamente convergente y puede ser truncada en un orden finito relativamente pequeno.
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B.2.2. Multicapas

Las mismas cuentas se pueden hacer si pensamos en un modelo de varias capas pues-

tas una sobre otra con condiciones libres en z y periodicas en x-y. En este caso hay que

tener en cuenta el segundo término de (B.7) y recalcular la integral (B.14) para 7;; con

componente en z no nula.

, ke
B = 2580 coslhian + ke S
i,j k1,k2

2
k3

X J/@) C Wik o ko dk | E*
— 3 | —
—00 k% + ]’C% + k% o ﬁ T=Tij

que llevada a la forma (B.14) nos deja:

= 2 i(ki1x x
EE) = s 32 e st k)

k1,k2

con
K3
S L
Iog(ki, ko, x3) =€ 4s2 etkszs )
ag(k1, kz, @3) /Ook%+k§+k:§ o Bp O3

Las soluciones de las integrales son:

2

(B.16)

(B.17)

k3
0o 3 2,2 /1.2 2
/ 2674;22 eik3m3 dkg — eka":;Q L ez3 V k%—i_k% erfc M + KX3 _|_
oo K K3+ K3 2v/k? + k3 2K
/1.2 2
+ 6_13 V k%""kg erfc <kl2_}—k2 — /4/333)]
K
k3 k3

> e a2 tk3xs3 /OO . e 4r? .
—s— ks dks = —_— k ks dks =
[ = [ iy e b di

2 2
T _kitk3
= —1—€ 4r2

2K

. )

2K

2 2
ﬁmmﬁ@mﬁ<v%rww+ﬁm)_
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2
k3

[e.e] _
/ byt
2 2 2
. TR

X

Tomando

Fi(ki, ko, 23) =

Fo(k1, ko, x3) =

‘ K2 k2
ezkgzg k% dkg — 25\/77767%%/{2 . gme 1,&2 »
2 1.2 2+ k3

1
2K K

K K

2

VK + k3
T
N

2K

Tenemos entonces que

Ty (7)) =
2) /-
I () =

2) /-
r(7y) =

. 1
Fg) (Tij) = ﬁ Z k1ko cos (klacl -+ kgxg)Fl (kl, ko, xg) (B.18)
k1,k2

1
7 Z k% cos (k11 + koxo) Fy (K1, ko, z3)
k1,k2

1
ﬁ Z k‘g CcOs (k?1$1 + kJQCL‘Q)Fl (k?l, ko, xg)
k1,k2

. 1 _ kiR
Fg)(rij) =12 Z kie” 2% sin(kjxp + kzxg)\/k% + k%FQ(le, ko, x3)

k1,k2

. 1 _Ki+ks I —
FgZQ) (Tz‘j) = ﬁ Z koe "2:7 sin (k:lxl + kgwg) k% + k%FQ(kl, ]{72,333)

k1,k2

1  k34k3
I3 Z cos (k1x1 + koxa) {4,%\/7? e mT e (k2 + k3)Fy (k1 kg,xg)]
k1,k2

En caso de que se tome una sola capa (z3 = 0), los Ff)ﬁ se reducen a los calculados en

el caso bidimensional.

B.2.3. Red tridimensional

Consideremos ahora el caso en que tenemos condiciones periédicas en las 3 direccio-

nes de la red tridimensional. En este caso tanto r; ; como 7 podran tener sus tres compo-

2 2 /1.2 2
T 613 \/ k%+k5 erfc <k]é—i_k2 _|_ K/x3> + efxf’) \/ k%+k§erfc (W I

/ﬁ%‘g)
/i:L'g)

2 2 2
o=V arfo (W n m3> o /RRE e (M _
K
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nentes no nulas. Desarrollando entonces a f(x) en serie de Fourier tenemos

fay=5 > (k) e (B.19)

donde k; = 2xl;/L parai = 1,2, conl; = 0,+1,+2,...,+(L — 1)/2,L/2. Sea (2 la celda

elemental de area L x L x L (i = 0). Ahora tenemos que

e’(k k )de.fU = L3 5k1 k! 5]{2 k! (Sk k!
Q sy PL%) 3,3

de donde podemos invertir la ecuacion B.19 y obtener

f(k) = 73 [ F@) e RT3y (B.20)
Q
1 erf(k|Z+17|) 7z .3
= — e TV ik T By B.21
L2 %:/Q Fra ¢ OF (B.21)

Esta integral en Q2 se resuelve de la misma manera que se hizo para el caso bidimen-

sional, obteniéndose
147 _ %2

flk) = 1377 € 2, (B.22)
gue sustituido en la ecuacion B.19 da
A _ R +k3+kE
s e 4r2 o
L o ks kT + k5 + k3

Nuevamente cada derivada 0/9dz, en (B.7) baja un factor ik,. Tenemos entonces

k2 +k3 k3
47‘(‘ e_ 452 7o
By = — Y 5087 ko kg T B
Z ! 2 k2 4+ k3 + k3
kI 4+k3+k3

47 o of 7o € 4r? *

(B.24)

De esta forma, si escribimos E, como (B.14), tenemos la siguiente expresion para I',3
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47 . kakg _ ki tk3tky

)7 ) = b
Faﬁ(rij)_ﬁ Z cos (k. zg)mé a2 (B.25)

A diferencia del caso de dos dimensiones, ahora la matriz I'(?) tiene todos sus elementos

no nulos.

B.3. Detalles de implementacion

Truncado

Las sumas en ky, ky pueden truncarse a un orden finito k; = 2wl;/Lconl; = 0,1, ..., +lmaex
parai = 1, 2. La experiencia en simulaciones en diversos tipos de interacciones y diferentes
dimensionalidades indica que un valor razonable es [,,,, = 10, conjuntamente con un valor

de k =5/L.

Actualizacion de Monte Carlo

Para el caso particular de la red bidimensional la energia del sistema puede entonces

escribirse como:

E = Y8887 Tap(iiy)
(4,9)

2
= Y |SPSETas(my) + > S¢S Tap(Fiy) (B.26)
(4,5) a,f=1

donde

. — 2) />
Tag(Fiy) = Do) (Fig) + Ty (i)

donde las matrices I',3(7;) se calculan una sola vez al principio de la simulacion. Para el

algoritmo de Metropolis la diferencia de energia dipolar debida a un movimiento
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viene dada por

2 2
AE = ASPY Tas(i)ST+ > ASEY Y S0Tap(y) -

j#i a=1 j#i f=1
Notemos que podemos expresar el cambio en la energia como
AE = AS;.h;

donde los campos locales h; vienen dados por

donde I'(7;) es una matriz 3 x 3 cuyos elementos son I',3(0) = 0y T'n5(7;) = P&lﬁ)(ﬁj) +

(2) /= N — . L.
Faﬁ(mj) para 7j; # 0. Resulta conveniente calcular todos los campos locales al principio de

la simulacion y luego actualizarlos s6lo cuando se acepta una actualizacion del espin

En este caso tenemos que

ﬁj — Hj —l—Aﬁj

con
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B.4. Resumen de formulas

Podemos expresar de manera mas compacta las interacciones efectivas I',3(7;;) intro-

duciendo las siguientes definiciones:

1 2k 2= =0 erfe(k|Ti; + 7))
Gqi(r::) = I I (R ] B
1(755) zﬁ: |7 + )2 <\/7?€ + |75 + 7]

Gyo(Fy, 1) = 1 3erfc(’fmj+ﬁ‘) LR 2K 2K2 + 3 oI+l
g |7ij + 7] |7y + 7 v |7ij + 7

y ademas tenemos

k2+1€2 k2 kz 5 5
Fl(klak'Q) :2Hﬁ [e_ L 22 _\/77_\/? erfc <\/m>
I

4K
2K

772
(k1, ko) = T erf VKt K
VK2 + k3 2K
Por lo tanto
Ds3(7iy) = Z cos (k.7;) i (K1, k2) (B.27)
k1,k2
Ti(7y) = Gi(Fy) = Y (riji +m)* Ga(7y, 7i Z cos (.7;) ki Fa(ki, ko)
i k1,k‘2
Do) = Gi(7ij) — Z(Tijz + n2)? Go(7y5, 7 + 13 Z cos (k.7i;) k2 Fa(k1, ko)
i k1,k2
F12(7_‘%j) = le('sz) = —Z(ﬁjl +n1)(r”2—|—n2) GQ ’I“U, 2 Z COS ]{31 ]{72 FQ(k‘l,k‘g)
ii k1 k2

para r; # 0 y donde se asume el truncamiento en todas las sumas y S " excluye el término

ki1 =ky =0. Ademas I'ig3=T31 =T93=13,=0 V?’_‘;j
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