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RESUMO

EFEITOS DE FRUSTRACAO GEOMETRICA EM
ANTIFERROMAGNETOS DESORDENADOS COM CLUSTERS

AUTOR: Mateus Schmidt
ORIENTADOR: Fabio Mallmann Zimmer

Em sistemas magnéticos, a frustracéo - associada a incapacidade de satisfazer todas as
interagcOes simultaneamente - tem revelado uma grande riqueza fenomenolégica. Em parti-
cular, desordem e caracteristicas geométricas sao possiveis fontes de frustracdo. Sistemas
que coadunam estas duas fontes geralmente dao origem a uma série de problemas desa-
fiadores. No presente trabalho, abordamos a relacao entre frustracao geométrica (FG) e
interacdes desordenadas, focando na rica fenomenologia subjacente ao aparecimento da
fase vidro de spin com clusters (VSC). Dentre as técnicas consideradas estdo as aborda-
gens com clusters dos modelos de van Hemmen e de Sherrington-Kirkpatrick, bem como
teorias de campo médio com clusters. Através desses métodos, investigamos modelos
de spins de Ising nas redes quadrada J;-J>, kagome e checkerboard na presenca de de-
sordem intercluster. No estudo das redes quadrada e kagome, focamos no aparecimento
da fase VSC em baixos niveis de desordem em sistemas frustrados, problema este com
grande motivacado experimental. Nossos resultados para a rede quadrada indicam que
o aumento da frustragao (através do ajuste da relagéo .J,/J;) reduz a desordem minima
necessaria para a estabilizacao da fase VSC na rede quadrada. Um resultado particu-
larmente interessante ocorre na rede kagome, na qual uma desordem infinitesimal leva a
um estado fundamental VSC. Esses resultados podem ser comparados as observacoes
experimentais para o composto CozMg(OH)¢Cls, que é apontado como uma realizagao da
rede kagome de Ising antiferromagnética. Além disso, investigamos os efeitos de FG no
aparecimento de reentrancias considerando modelos com desordem entre clusters antifer-
romagnéticos e a presenga de campo magnético externo longitudinal. Nossos resultados
indicam que magnetos com clusters sao protétipos para a observagdo de congelamento
inverso. Além disso, para niveis baixos de desordem, observamos o aparecimento da fase
VSC induzida por campo externo, indicando que antiferromagnetos com clusters também
sdo candidatos para a observagéo de fases vitreas induzidas por campo externo.

Palavras-chave: Clusters. Antiferromagnetos. Desordem. Frustracdo. Vidro de Spin.






ABSTRACT

EFFECTS OF GEOMETRICAL FRUSTRATION ON DISORDERED
ANTIFERROMAGNETS WITH CLUSTERS

AUTHOR: Mateus Schmidt
ADVISOR: Fabio Mallmann Zimmer

In magnetic systems, frustration - which refers to the inhability to satisfy all the interactios
simultaneously - has ravealed a rich phenomenology. In particular, disorder and geometri-
cal features are possible sources of frustration. Systems that combine these two sources
generally give rise to a number of challenging problems. In the present work, we approach
the interplay between geometrical frustration (GF) and bond disorder, focusing in the rich
phenomenology underlying the cluster spin glass (CSG) phase stabilization. In order to deal
with this problem we considered the van Hemmen and the Sherrington-Kirkpatrick cluster
models, as well as cluster mean-field methods. Our studies focused on the .J;-.J; square,
the antiferromagnetic kagome and the checkerboard Ising lattices with intercluster disorder.
In the square and kagome lattices, we studied the CSG onset at low levels of disorder in
geometrically frustrated systems, which is a problem with great experimental motivation.
Our results indicate that the increase in frustration (by tuning J»/.J;) reduces the minimum
amount of disorder needed to stabilize the CSG in the square lattice. Moreover, for the
kagome lattice, we found that an infinitesimal disorder leads to a CSG ground-state. This
result can be compared to the experimental findings for the CosMg(OH)sCl, compound,
that is pointed out as an experimental realization of the Ising kagome antiferromagnet. Mo-
reover, we investigate the effects of GF on the onset of reentrant transitions. In this study,
we considered a model with disorder between clusters in the presence of an external lon-
gitudinal magnetic field. Our results indicate that cluster magnets are prototypes for the
observation of inverse freezing. Besides, at weak disorders, we observed the onset of
field-induced CSG phases, indicating that cluster antiferromagnets are also candidates for
field-induced glassy phases.

Keywords: Clusters. Antiferromagnets. Disorder. Frustration. Spin Glass.
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1 INTRODUCAO

Embora a pesquisa cientifica de sistemas magnéticos seja tao antiga quanto a pré-
pria mecanica classica (GILBERT, 1600), o magnetismo é, ainda hoje, um dos mais ativos
campos de pesquisa. A grande aplicabilidade tecnoldgica, bem como os seus beneficios
subjacentes, € uma das principais motivagdes das investigagcbes tedricas e experimentais
sobre materiais magnéticos (COEY, 2009). Inevitavelmente, pesquisas visando aplicacdes
desses materiais devem levar em consideracdo a ubiqua presenca de desordem, assim
como seus possiveis efeitos no comportamento magnético. Um cenario particularmente
interessante emerge quando a desordem gera frustracao, que se refere a incapacidade de
satisfazer simultaneamente todas as interacées, favorecendo o aparecimento do estado
vidro de spin (VS) (BINDER; YOUNG, 1986). Nesse estado, os momentos magnéticos
congelam em dire¢des aleatérias e 0 comportamento macroscopico do sistema exibe ca-
racteristicas bastante distintas das observadas em fases convencionais, como antiferro-
magnética e ferromagneética.

A rica fenomenologia observada em vidros de spin tem motivado inimeros estu-
dos tedricos dedicados a descricdo desses sistemas nas ultimas cinco décadas. Esse
esforgo conjunto da comunidade cientifica levou ao desenvolvimento de um amplo corpo
de conhecimento, incluindo um grande numero de ferramentas matematicas aplicaveis em
outros campos de pesquisa (NISHIMORI, 2001). Embora muito progresso tenha sido re-
alizado, efeitos de desordem em magnetismo e a prépria caracterizacdo da fase VS do
ponto de vista tedrico ainda sdo uma fonte de problemas desafiadores (MYDOSH, 2015).
Um exemplo de problema desafiador, com grande relevancia tedrica e experimental, diz
respeito aos efeitos de desordem em sistemas geometricamente frustrados (LACROIX;
MENDELS; MILA, 2011). Nesses sistemas, a frustracédo € originada pelas caracteristicas
geométricas da rede, combinadas, geralmente, com interagdes antiferromagnéticas.

Recentemente, a realizagdo experimental de materiais que apresentam altos niveis
de frustracdo geométrica tem sido perseguida devido ao seu grande potencial de aplica-
cao tecnoldgica. Tais aplicagdes sao relevantes em campos como refrigeragdo magnética
(GSCHNEIDNERJR; PECHARSKY; TSOKOL, 2005), supercondutividade de altas tempe-
raturas (LEE, 2008) e computacao quéantica (LAHTINEN; PACHOS, 2017). Em particular,
a busca pela realizagao do estado liquido de spin (LS) - no qual o sistema nao exibe or-
denamento de longo alcance, mas ha fortes correlagbes entre os vizinhos mais préximos
- tem revelado uma riqueza fenomenoldgica singular em materiais geometricamente frus-
trados (BALENTS, 2010; SAVARY; BALENTS, 2017). Por exemplo, muitos candidatos a
realizacao de liquidos de spin tém exibido um congelamento semelhante ao de vidros de
spin, mesmo quando o nivel de desordem do sistema é muito baixo. Com isso, a relagéo
entre desordem e frustragcdo geométrica, bem como um possivel favorecimento da fase
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VS através da frustragdo geométrica, sdo tépicos de atual investigacao. Dessa forma, um
dos focos deste trabalho € o estudo do aparecimento da fase vidro de spin em sistemas
geometricamente frustrados em regimes de baixas desordem. Outro topico relevante no
qual a relagéao entre frustragdo geométrica e desordem é importante diz respeito ao con-
gelamento inverso, uma classe de transicoes reentrantes caracterizadas por uma quebra
de simetria inversa. Ainda no contexto de transi¢coes reentrantes, fases vitreas magnéticas
induzidas por campo externo também sao um tdpico de corrente pesquisa, no qual frustra-
cao e desordem tém papel central. No presente trabalho, abordamos essas trés classes
de problemas envolvendo frustracdo geométrica e desordem, as quais sdo descritas em
mais detalhes nas segbes a seguir.

1.1 VIDRO DE SPIN EM SISTEMAS GEOMETRICAMENTE FRUSTRADOS FRACA-
MENTE DESORDENADOS

Em muitos materiais geometricamente frustrados, assinaturas de correlagdes de
curto alcance tém sido observadas em baixas temperaturas (VIJAYANANDHINI et al., 2009;
RATCLIFF et al., 2002; MAJI; SURESH; NIGAM, 2011; STEWART et al., 2011; FUJIHALA
et al., 2012; HANASHIMA et al., 2013; TATHAMAY et al., 2013; CHAKRABARTY; MAHA-
JAN; KOTESWARARAO, 2014; CHAKRABARTY; MAHAJAN; KUNDU, 2014a; CLARK et
al., 2014; NAIR; K.; STRYDOM, 2015; CHANDRAGIRI; IYER; SAMPATHKUMARAN, 2016;
ROSS et al., 2016; CHANDRAGIRI et al., 2016; KUNDU et al., 2018). Em alguns des-
ses sistemas, como ZnCr,O, (RATCLIFF et al., 2002), CaBaFe,O, (VIJAYANANDHINI et
al., 2009), Nd;Gez (MAJI; SURESH; NIGAM, 2011), CoAl,O, (HANASHIMA et al., 2013),
Yo.5Cap5BaCo,0O; (STEWART et al., 2011), CazCo,04 (TATHAMAY et al., 2013), FeAl,O,
(NAIR; K.; STRYDOM, 2015), LiZn,V305 (KUNDU et al., 2018), indicios de comporta-
mento vitreo sdo observados, embora sejam frequentemente diferentes dos encontrados
em vidros de spin canénicos', como CuMn (MYDOSH, 2015). Em particular, varios magne-
tos geometricamente frustrados (VIJAYANANDHINI et al., 2009; MAJI; SURESH; NIGAM,
2011; CHAKRABARTY; MAHAJAN; KOTESWARARAO, 2014; CHAKRABARTY; MAHA-
JAN; KUNDU, 2014a; KUNDU et al., 2018) apresentam um comportamento vidro de spin
com clusters (VSC), no qual aglomerados de spins comportam-se como as unidades mag-
néticas que congelam em direcdes aleatérias. Tais resultados sugerem que graus de li-
berdade compostos, relacionados a presenca de clusters, podem ter um papel significativo
em materiais geometricamente frustrados. Uma questéo interessante é, portanto, se o
estabelecimento da fase VSC é favorecido pela presenca de frustragcdo geométrica.

Na busca pela realizacdo de estados exéticos da matéria, como liquidos de spin,

'Uma discusséao das caracteristicas de vidros de spin canénicos é apresentada no capitulo 2.
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a estrutura de rede kagome tem sido uma das principais candidatas (BALENTS, 2010).
Entre as muitas propostas de implementacdo dessa rede, um resultado interessante é en-
contrado no composto antiferromagnético CosMg(OH)sCl, (FUJIHALA et al., 2012). Em
particular, medidas de susceptibilidade magnética permitem estimar um momento mag-
nético efetivo de 5.4 u52, um valor alto se considerado que para Co?** espera-se um
momento magnético de spin igual a 3.87 up. Fujihala et al. (2012) propdéem que a ex-
plicagéo para esse resultado é a natureza Ising dos momentos magnéticos no composto,
algo também observado no material Co,(OH)3;Br (HAGIHALA et al., 2010). No composto
Co3Mg(OH)sCls, indicios de um estado paramagnético LS e de congelamento de spins sdo
observados em baixas temperaturas. Conforme a temperatura é reduzida, a entropia exibe
um platé seguido por uma reducédo relacionada ao estabelecimento de um estado seme-
lhante ao vidro de spin. Através da integracao do calor especifico magnético dividido pela
temperatura, estima-se que o platdé observado corresponde a entropia de 75% do valor
maximo para spins de Ising®, um valor muito préximo do resultado analitico para a entropia
residual da rede kagome de Ising antiferromagnética, que € de aproximadamente 72% do
valor méximo para spins de Ising (KANO; NAYA, 1953). Esse resultado reforca a hipétese
de que os momentos magnéticos do material comportam-se como spins de Ising. A queda
entrépica observada no regime de baixas temperaturas no composto CozMg(OH)Cl; pode
ser associada a uma forma de congelamento vitreo magnético por um conjunto de resul-
tados. Por exemplo, uma separacao das curvas de magnetizagdo nos processos de res-
friamento a campo zero e resfriamento na presenca de campo é observada. Além disso,
a susceptibilidade magnética AC (xac) exibe um maximo dependente da frequéncia do
campo aplicado. Em particular, os resultados para y a¢c permitem estimar o tempo de “fli-
pagem” de spin* (rp = 4.1 x 107% s) o0 qual é ordens de grandeza maior que o 7, associado
ao comportamento vidro de spin canénico (por exemplo, para CuMn, 7, = 7.7 x 107 13s
(SOULETIE; THOLENCE, 1985)). Em particular, o grande tempo de “flipagem” de spin
encontrado para o material Co3sMg(OH)sCls, é geralmente associado ao congelamento de
clusters de spins, ao invés de spins individuais (CHAKRABARTY; MAHAJAN; KUNDU,
2014b). Além disso, resultados de espalhamento de néutrons indicam a presenga de cor-
relagbes de curto alcance, reforgcando a hipotese de que esse composto deve apresentar
uma fase vidro de spin com clusters. Esses resultados, somados ao fato de que a fonte de
desordem nesse sistema ainda nao € clara, tornam o composto Co3Mg(OH)4Cl; particular-
mente interessante para o estudo dos efeitos de desordem em sistemas geometricamente
frustrados.

215 é 0 magneton de Bohr, uma constante fisica que equivale a 5.788 x 10°¢V/T onde eV (elétron-volt)
€ uma unidade de medida de energia e T' (Tesla) é uma unidade de densidade de fluxo magnético.

3Para spins de Ising, os quais podem ser encontrados em dois estados apenas, a entropia por spin no
limite de altas temperaturas é kg In(2), onde kg é a constante de Boltzmann.

*O tempo de “flipagem” 7, € obtido com base na equagéo para o tempo de observagdo = 7o[(Ty —
T,)/T,]~*", onde T, corresponde ao maximo da susceptibilidade ac no limite de baixa frequéncia. z é o
expoente dindmico e v é o expoente critico do comprimento de correlagao (BINDER; YOUNG, 1986)
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Do ponto de vista teérico, ha poucas investigacoes sobre a relagéo entre 0 compor-
tamento VS e frustragdo geométrica. Por exemplo, alguns resultados tém apontado para a
possibilidade da realizagao de vidros de spin em sistemas geometricamente frustrados sem
desordem (CEPAS; CANALS, 2012; CHANDRA; COLEMAN; RITCHEY, 1993), o que ex-
plicaria os resultados experimentais em vidros de spin sem desordem mensuravel. Nessa
abordagem, as barreiras de energia associadas ao comportamento VS podem ser introdu-
zidas pela frustragdo geométrica (CHANDRA; COLEMAN; RITCHEY, 1993). Uma perspec-
tiva diferente baseia-se no fato de que desordem nao pode ser completamente evitada em
materiais reais. Dentro dessa perspectiva, estudos recentes na rede pirocloro reportaram
evidéncias analiticas e numéricas de que um estado fundamental VS pode ser induzido por
niveis muito baixos de desordem nas interacées (SAUNDERS; CHALKER, 2007; ANDRE-
ANOQV et al., 2010) ou ainda por uma quantidade muito pequena de impurezas distribuidas
aleatoriamente (SEN; MOESSNER, 2015). Esses estudos indicam que a temperatura de
congelamento (1) é proporcional a intensidade da desordem (ANDREANOQV et al., 2010)
ou a concentracao de impurezas (SEN; MOESSNER, 2015), respectivamente.

Recentemente, redes com tridngulos e interagdes desordenadas entre spins tam-
bém foram consideradas (YOKOTA, 2014, 2016, 2018). Em particular, foi possivel identi-
ficar que, para a rede triangular empilhada, interacées antiferromagnéticas - que levam a
frustracdo geométrica - permitem que o estado vidro de spin seja estabilizado em niveis
menores de desordem quando comparado a mesma rede com interagdes ferromagnéticas
(YOKOTA, 2014). Resultados analogos foram obtidos para outras duas estruturas construi-
das com triangulos (YOKOTA, 2016) e tetraedros (YOKOTA, 2018) conectados seguindo o
padrdo de conexdo de sitios na rede de Bethe. Embora uma intensidade finita de de-
sordem seja necessaria para a estabilizagdo da fase vitrea, esta é muito inferior quando
comparada as versodes ferromagnéticas dessas redes, especialmente na rede composta
por tetraedros, a qual apresenta similaridade com a rede pirocloro (YOKOTA, 2018).

E importante ressaltar que as abordagens apresentadas acima ndo propdem uma
descricao que explique o aparecimento de um estado vidro de spin com clusters, como
reportado em varios sistemas geometricamente frustrados. Uma abordagem com clusters
e desordem foi proposta para estudar a rede quadrada frustrada com spins de Ising (ZIM-
MER et al., 2014). Ao ajustar a razdo entre interacées de primeiros e segundos vizinhos
- 0 que permite ajustar a intensidade de frustracdo nesse modelo - Zimmer et al. (2014)
encontraram que um estado VSC pode ser observado para qualquer intensidade de de-
sordem quando a frustracdo € maxima. Porém, é importante ressaltar que nesse estudo
foi assumida a auséncia de ordenamento de longo alcance convencional, ao considerar
interacOes antiferromagnéticas de curto alcance apenas dentro do cluster.

E possivel notar que as abordagens mencionadas até o momento séo limitadas a
alguns poucos sistemas e, portanto, novas técnicas e formalismos matematicos séo neces-
sarios para explicar o aparecimento do comportamento VSC em outros sistemas geometri-
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camente frustrados, como a rede kagome de Ising realizada no composto Co3;Mg(OH)Cl,
(FUJIHALA et al., 2012). Motivados por essa caréncia, um dos objetivos do presente tra-
balho é estudar a relagao entre frustragcdo geométrica e desordem, focando nas condigdes
para o aparecimento da fase VSC em regimes de baixa desordem.

Outra classe de sistemas que tem recebido particular atencdo recentemente séao
0s magnetos com clusters, que podem ser descritos como sistemas nos quais spins que
pertencem a um dado cluster interagem mais fortemente entre si do que com spins per-
tencentes a outros clusters (FURRER; WALDMANN, 2013). Muitas vezes, a fisica destes
materiais pode ser aproximada ou reproduzida por modelos nos quais interacées entre
clusters distintos ndo sdo consideradas (FURRER; WALDMANN, 2013). Materiais que
pertencem a essa classe apresentam uma série de fenbnemos interessantes, que vao
desde a condensacéao de Bose-Einstein em sistemas compostos por dimeros (ORIGNAC;
CITRO; GIAMARCHI, 2007) até o tunelamento quéantico da magnetizagcao em clusters mai-
ores (GATTESCHI; SESSOLI, 2003). Contudo, estudos dedicados a compreensao dos
efeitos de desordem sobre esses sistemas ainda sdo escassos. Portanto, no presente tra-
balho, estudamos sistemas nos quais ha apenas interagcdes desordenadas entre clusters
e acoplamentos sem desordem entre spins pertencentes ao mesmo cluster. Em particu-
lar, focamos nosso estudo em dois fenGmenos: transigdes inversas e fases vidro de spin
induzidas por campo externo, os quais sao discutidos em detalhes a seguir.

1.2 FRUSTRAGCAO GEOMETRICA NO CONGELAMENTO INVERSO

TransigOes inversas sao fenébmenos interessantes e bastante contra-intuitivos, que
tém recebido grande atencao recentemente. Nessas transformacdes, um sistema que se
encontra em uma fase ordenada passa para uma fase desordenada quando a tempera-
tura é reduzida. Portanto, transi¢cdes inversas sdo um tipo especial de reentrancia onde
a reducao da temperatura leva a uma recuperacao de simetria, ou seja, sao quebras de
simetria inversas. Em sistemas que exibem transi¢cdes inversas, um balanco delicado entre
energia e entropia é apontado como um aspecto fundamental (SCHUPPER; SHNERB,
2004, 2005). Modelos magnéticos tém sido frequentemente utilizados na busca pelos
ingredientes fundamentais nesse balang¢o, sendo que mecanismos capazes de afetar a
entropia das fases magnéticas sao candidatos relevantes nessa busca. A frustracao geo-
meétrica, por exemplo, é capaz de afetar significativamente o comportamento entrépico de
sistemas magnéticos (LACROIX; MENDELS; MILA, 2011), podendo, portanto, ter efeitos
relevantes nas transigdes inversas. Porém, poucos esforcos foram feitos nessa direcao.

Modelos de spin-1 tém sido muito importantes no estudo de transigbes inversas.
Por exemplo, Schupper e Shnerb (2004, 2005) propuseram que transicdes inversas podem
ocorrer no modelo de Blume-Capel quando a relagdo entre a degenerescéncia relativa de
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estados interagentes (S = +1) e nado interagentes (S = 0) é ajustada. Nesse caso, es-
tados n&o-interagentes sdo energeticamente favorecidos pelo termo de anisotropia® (D)
e a degenerescéncia relativa gera uma vantagem entrdpica para os estados interagentes.
Para sistemas de spin-1 com intera¢des entre primeiros vizinhos ferromagnéticas ou an-
tiferromagneéticas, transigdes inversas ocorrem para um valor finito de D se, e somente
se, a degenerescéncia relativa entre os estados de spin é ajustada de forma a introdu-
zir mais estados interagentes. Por outro lado, quando modelos de spin-1 desordenados
sao adotados, uma transicao inversa do estado VS para o paramagnético - a qual é cha-
mada de congelamento inverso - € observada sem a necessidade dessa vantagem en-
trépica, como mostrado por simulagdes de Monte Carlo (PAOLUZZI; LEUZZI; CRISANTI,
2010; LEUZZI; PAOLUZZI; CRISANTI, 2011), teoria de campo médio (CRISANTI; LEUZZI,
2005; COSTA, 2010; MORAIS et al., 2012, 2013), calculos de conectividade finita (ERICH-
SEN; THEUMANN; MAGALHAES, 2013) e em abordagens de redes livres de escala (KIM,
2014). A presenca de frustragdo causada pela desordem tem sido apontada como uma
possivel fonte de contribuicdes entrépicas importantes para o aparecimento do congela-
mento inverso (SCHUPPER; SHNERB, 2004, 2005; PAOLUZZI; LEUZZI; CRISANTI, 2010;
LEUZZI; PAOLUZZI; CRISANTI, 2011; CRISANTI; LEUZZI, 2005). Além disso, modelos
fermidnicos desordenados também podem exibir quebras de simetria inversa espontanea,
para certos valores de potencial quimico (MAGALHAES; MORAIS; ZIMMER, 2008). E im-
portante ressaltar que esses resultados foram obtidos utilizando a desordem do modelo
Sherrington-Kirkpatrick (SK), no qual o método das réplicas é utilizado (SHERRINGTON;
KIRKPATRICK, 1975). Isso significa que quantidades termodindmicas precisas dentro do
estado VS sao obtidas somente no esquema com infinitos passos de quebra de simetria
de réplicas (CRISANTI; LEUZZI, 2005). Como alternativa para abordagens com réplicas,
o modelo de van Hemmen (vH) para vidros de spins foi proposto em uma formulagao fer-
mibnica. Nessa abordagem, os operadores de spin sdo escritos como combinagdes de
operadores de criacao e destruicdo e o potencial quimico regula a ocupagao no sistema.
Além disso, o formalismo do modelo vH dispensa a técnica das réplicas e também pode
levar ao congelamento inverso (ZIMMER; BERGER; MAGALHAES, 2012). Isso significa
que esse modelo permite 0 estudo da termodinamica das transi¢des inversas em todo o
espectro de parametros, incluindo a regiao em que a fase vitrea ocorre.

Recentemente, alguns modelos com spins de Ising tém sido adotados para estu-
dar transig6es inversas (YIN; LANDAU, 2009; QUEIROZ, 2011; THOMAS; KATZGRABER,
2011; SILVA et al., 2012a; VELASQUE; STARIOLO; BILLONI, 2014). Por exemplo, con-
gelamento inverso foi encontrado em um modelo de VS de Ising com interagdes de longo
alcance desordenadas entre clusters (SILVA et al., 2012a). Nessa abordagem, a desor-

°0 termo de anisotropia geralmente é incluido no hamiltoniano na forma D ", SZ, onde S; € o momento
magnético do sitio i. Portanto, em um sistema spin-1, D positivo (negativo) implica no favorecimento ener-
gético de estados S = 0 (S = =+1). Assim, o limite Ising do modelo em questédo é reproduzido quando
D— —x
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dem segue o formalismo introduzido por Soukoulis (1978), que consiste em uma versao
com clusters do modelo SK, no qual um acoplamento desordenado é considerado entre
clusters apenas (veja a se¢ao 2.2). Isso significa que o efeito desse acoplamento depende
do momento magnético dos clusters. Silva et al. (2012a) levaram em consideragao inte-
racoes antiferromagnéticas dentro dos clusters, o que favorece energeticamente estados
com clusters compensados, introduzindo uma competicéo entre interagbes antiferromag-
néticas e desordem. Em outras palavras, a presencga de interagdes antiferromagnéticas
tem um papel semelhante ao campo anisotrépico D em modelos de spin-1, enquanto a
frustracdo introduzida pela desordem traz o cenario entrépico necessario para o apareci-
mento do congelamento inverso. Mais recentemente, esse formalismo foi considerado para
estudar efeitos de frustragdo na estabilizacdo da fase VSC no modelo J;-J, na rede qua-
drada (ZIMMER et al., 2014), como mencionado anteriormente. No contexto de transi¢coes
inversas, os autores encontraram que o aumento da frustragdo leva ao desaparecimento
do congelamento inverso. Um aspecto importante do trabalho realizado por Zimmer et al.
(2014) é que, na presenca de frustracdo dentro do cluster, introduzida através do ajuste
das interagcbes entre primeiros e segundos vizinhos, os clusters considerados apresentam
descompensagéo®, e a entropia da fase paramagnética (PM) de baixas temperaturas au-
menta. Neste ponto, é importante mencionar que o favorecimento energético de clusters
descompensados pode ser suficiente para eliminar a reentrancia associada ao congela-
mento inverso, algo ja observado por Silva et al. (2012a). Analisando esses resultados,
uma questao relevante é se o congelamento inverso ainda é eliminado quando a frustra-
¢éo via interacdes intracluster favorece exclusivamente estados com momentos magnéti-
cos dos clusters compensados. Motivados por essa problematica, realizamos um estudo
focado nos efeitos da frustragdo geométrica e interagdes competitivas sobre transicoes
inversas.

Resultados recentes tém indicado o aparecimento de transicdes inversas em sis-
temas com interagdes competitivas na presenca de um campo magnético externo finito
(VELASQUE; STARIOLO; BILLONI, 2014; RIKVOLD et al., 2016; MENDOZA-COTO et al.,
2016; NISHINO et al., 2018). Em particular, diagramas de fase para um modelo com intera-
¢cOes de curto alcance ferromagnéticas e dipolares (de longo alcance) antiferromagnéticas
(VELASQUE; STARIOLO; BILLONI, 2014; MENDOZA-COTO et al., 2016) concordam qua-
litativamente com os resultados experimentais para filmes finos de Fe/Cu(001), nos quais
guebras de simetria inversa sao observadas (SARATZ et al., 2010). Além disso, um modelo
com interagdes antiferromagnéticas de curto alcance e ferromagnéticas de longo alcance
também exibe quebras de simetria inversas na presenca de um campo externo (RIKVOLD
et al., 2016; NISHINO et al., 2018). Portanto, a presenca de campos magnéticos exter-
nos em sistemas com interagdes competitivas pode revelar fenébmenos interessantes, um

6Nesse contexto, descompensagao refere-se a um cenério energético que favorece estados com momento
magnético total do cluster diferente de zero.
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topico que também sera abordado neste trabalho.

1.3 VIDRO DE SPIN INDUZIDO POR CAMPO EXTERNO

Outro contexto onde interagdes desordenadas entre clusters podem ser relevantes
€ o das fases vitreas induzidas por campo externo. De fato, o efeito de campo magnético
externo em vidros de spin é um tépico de debate atual em matéria condensada e mecénica
estatistica (MYDOSH, 2015). Em particular, duas perspectivas tém sido consideradas para
a descricao de vidros de spin com interagcdes desordenadas de curto alcance. Uma delas,
chamada de abordagem droplet, sugere a inexisténcia de uma transicao para a fase VS
na presenca de campo externo (FISHER; HUSE, 1986). Com isso, qualquer intensidade
de campo externo destruiria o estado VS. Uma perspectiva distinta prevé a ocorréncia de
uma transicao para uma fase vidro de spin com quebra de simetria de réplicas em sistemas
com dimensao finita. Isso implicaria na existéncia de uma linha de de Almeida e Thouless
(AT) para vidros de spin com interacdes desordenadas de curto alcance (MOORE; BRAY,
1985). Embora ndo exista consenso com relagéo a qual das abordagens fornece a descri-
cao apropriada para vidros de spin com desordem de curto alcance, a concordancia entre
alguns resultados experimentais (MONOD; BOUCHIAT, 1982) e as previsdes da aborda-
gem com quebra de simetria de réplicas indicam a possibilidade de existéncia de uma linha
AT em sistemas reais (BINDER; YOUNG, 1986).

Porém, em alguns materiais, € possivel identificar assinaturas de congelamento vi-
treo magnético ocorrendo em temperaturas maiores conforme um campo externo aumenta
(MAKSIMOQV et al., 2002; KHAN et al., 2013; GHARA et al., 2014; CHEN et al., 2018).
Nesse caso, a T(h) tem um maximo para h finito, o que difere do resultado obtido por
Almeida e Thouless (1978) para o modelo SK. Isso significa que, para um certo espectro
de temperatura, um comportamento vidro de spin é induzido por um campo externo, algo
nao previsto na teoria de campo médio convencional para vidros de spin. Um sistema par-
ticularmente interessante é o composto BiMnFe,Oq estudado por Ghara et al. (2014). No
limite de campo externo nulo, esse material exibe uma fase antiferromagnética abaixo de
Ty ~ 212 K e um pico na magnetizacéo em 7, ~ 34 K. Esse pico é identificado como um
indicio de transigdo para um estado VSC em baixas temperaturas. Além disso, para pe-
quenos campos magneéticos externos, 1), aumenta quando o campo aumenta. Resultados
recentes indicam que um cenario semelhante ocorre nos compostos Tbin;_,.Mn,O3 para
xr =0ex = 0.01. Nesses sistemas, uma transicao da fase paramagnética para um estado
vitreo magnético ocorre em baixas temperaturas (CHEN et al., 2018). A analise de xac

’A linha de de Aimeida e Thouless indica a existéncia de uma T que decai conforme o campo externo
aumenta no modelo SK (ALMEIDA; THOULESS, 1978), o qual considera interagdes desordenadas de infinito
alcance entre spins de Ising.
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no limite de frequéncia tendendo a zero indica temperaturas de congelamento 7 ~ 0.16 K
(x =0)e Ty ~ 0.26 K (z = 0.01). Chen et al. (2018) também encontraram assinaturas de
correlagdes antiferromagnéticas, bem como indicios de que o estado vitreo desses com-
postos pode ser melhor descrito como uma fase vidro de spin com clusters, principalmente
para x = 0.01. Nesses compostos, um aumento da temperatura de congelamento também
ocorre quando o campo magnético externo DC aumenta.

Os resultados para os compostos BiMnFe;Og e Tbin;_,.Mn, O3 sugerem que a pre-
senca de clusters e interacdes antiferromagnéticas contribuem para o aparecimento de
fases vitreas magnéticas induzidas por campos magnéticos. O fato de fases VS induzi-
das por campo externo ndo serem encontradas no modelo SK candnico torna necessarias
abordagens teoricas que permitam explicar o aparecimento desse fendémeno. Vieira, No-
bre e Costa (2000) propuseram um modelo com acoplamentos desordenados entre spins
vetoriais no qual a presenga de campos anisotrépicos leva ao aparecimento de fases in-
duzidas por campo externo. Nessa abordagem, a reentrancia é observada na linha de
Gabay-Toulouse (GABAY; TOULOUSE, 1981), a qual esta associada ao congelamento de
componentes do momento magnético transversas ao campo magnético. Outra abordagem
tedrica na qual uma fase VS é induzida por campos externos foi apresentada por Almeida
e Brady Moreira (1986), no contexto do modelo de van Hemmen de spin-1. A presenga de
campos anisotrépicos também € necessaria para a observacdo de um estado vitreo indu-
zido por campo magnético nesse trabalho. A possibilidade do aparecimento dessas fases
induzidas por campo magnético na auséncia de termos anisotrépicos e sua relagdo com a
presenca de clusters ainda sdo questdes em aberto. Motivados pela caréncia de trabalhos
abordando essa tematica, propomos uma abordagem alternativa para esse problema sem
empregar termos anisotropicos (D). Além disso, nosso modelo incopora algumas carac-
teristicas observadas nos compostos BiMnFe,Os (GHARA et al., 2014) e Tbiln;_,Mn,O;
(CHEN et al., 2018): clusters e interacdes antiferromagnéticas. Efeitos de frustragao geo-
meétrica também serdo considerados em nossa abordagem do problema.

1.4 OBJETIVOS

Em resumo, o objetivo geral do nosso trabalho é compreender a rica fenomenologia
de sistemas antiferromagnéticos com clusters, nos quais desordem e frustracdo geomé-
trica estdo presentes. Nossos objetivos especificos sdo: investigar o aparecimento do
comportamento VSC na presenga de baixos niveis de desordem em sistemas geometrica-
mente frustrados; estudar efeitos de frustracdo geométrica e interagcbes competitivas nas
transigdes inversas; e verificar o aparecimento de fases induzidas por campo externo em
sistemas desordenados com clusters antiferromagnéticos.

Devido a caréncia de métodos analiticos e semi analiticos para o estudo dos siste-
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mas de interesse, propomos abordagens com clusters desordenados, as quais sao basea-
das em combinagdes de técnicas de campo médio com clusters para o estudo de sistemas
desordenados, antiferromagnéticos e/ou geometricamente frustrados. Iniciamos a discus-
sado da metodologia, apresentando modelos para vidros de spin com clusters no capitulo
2, no qual alguns aspectos gerais sobre vidros de spin também sédo apresentados. No
capitulo 3, apresentamos as técnicas utilizadas para a incorporagao de interagbes anti-
ferromagnéticas de curto alcance em sistemas de spins interagentes com clusters. Com
relacdo aos nossos resultados, primeiramente apresentamos no capitulo 4 aqueles com
enfoque no comportamento VSC observado experimentalmente em sistemas geometrica-
mente frustrados. Em seguida, no capitulo 5, utilizamos o formalismo desenvolvido para
investigar os efeitos de frustracdo geométrica em magnetos com clusters. Na secédo 5.1,
estudamos o congelamento inverso e, na secao 5.2 abordamos o aparecimento da fase
vidro de spin com clusters induzida por campo magnético externo. Finalmente, no capitulo
6, apresentamos a conclusao do trabalho.

Durante a formacéao de p6s graduagéao, o autor da presente tese publicou os seguin-
tes trabalhos em colaboragédo com outros pesquisadores:

1. ZIMMER, F. M. ; SCHMIDT, M. ; MAGALHAES, S. G. Correlated cluster mean-field
theory for spin-glass systems. Physical Review E, v. 89, p. 062117, 2014.

2. SCHMIDT, M.; ZIMMER, FM.; MAGALHAES, S.G. Spin glass induced by infinite-
simal disorder in geometrically frustrated kagome lattice. Physica A, v. 438, p.
416, 2015.

3. SCHMIDT, M; ZIMMER, F.M.; MAGALHAES, S.G. Weak randomness in geometri-
cally frustrated systems: spin-glasses. Physica Scripta, v. 90, p. 025809, 2015.

4. SCHMIDT, M.; MORAIS, C.V. ; ZIMMER, F.M. Effect of geometrical frustration on
inverse freezing. Physical Review E, v. 93, p. 012147, 2016.

5. ZIMMER, FEM.; SCHMIDT, M.; MAZIERO, J. Quantum correlated cluster mean-
field theory applied to the transverse Ising model. Physical Review E, v. 93, p.
062116, 2016.

6. SCHMIDT, M.; ZIMMER, FM.; MAGALHAES, S.G. Spin liquid and infinitesimal-
disorder-driven cluster spin glass in the kagome lattice. Journal of Physics. Con-
densed Matter, v. 29, p. 165801, 2017.

7. SCHMIDT, M.; ZIMMER, FEM.; MAGALHAES, S.G. Field-induced cluster spin glass
and inverse symmetry breaking enhanced by frustration. Journal of Magnetism
and Magnetic Materials, v. 449, p. 440, 2018.
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8. KELLERMANN, N.; SCHMIDT, M.; ZIMMER, EM. Quantum Ising model on the
frustrated square lattice. arXiv:1811.04111, 2018 (aceito para publicacdo no perio-
dico Physical Review E).

9. FRANTZ, G.L.K.; SCHMIDT, M.; ZIMMER, F.M. Glassy behavior induced by mag-
netic field in a weakly disordered antiferromagnet. Physica A, v. 516, p. 464,
2019.

A presente tese contém resultados dos artigos de numero 2, 3, 4, 6 e 7. O artigo 1 foi parte
da dissertacao de mestrado do autor do presente trabalho. Os demais trabalhos sao frutos
de colaboragdes em trabalhos que, embora relacionados ao topico de pesquisa, nao foram
incluidos na presente tese.
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2 VIDROS DE SPIN E CALCULOS ANALITICOS

Ainda que uma riqueza fenomenoldgica extensa seja observada em vidros de spin,
Mydosh (2015) lista quatro caracteristicas fundamentais de vidros de spin candnicos. No
topo dessa lista, estd a susceptibilidade magnética em campo alternado x 4¢, que deve
ser medida levando em consideragao suas partes real e imaginaria. Em vidros de spin,
ha uma cuspide em y 4¢ que ocorre em uma dada temperatura, chamada de 7. De fato,
em um VS canonico, é possivel observar uma dependéncia da 7 com a frequéncia do
campo alternado w, sendo que a temperatura de congelamento real é, geralmente, tomada
no limite em que w — 0. O segundo critério esta relacionado a analise da magnetizacao
nos processos de resfriamento na presenca de campo (Mp¢) € resfriamento na auséncia
de campo (Mzrc). Enquanto Mpc € obtido ao resfriar o sistema na presenca de um pe-
gueno campo magnético externo, Mz rc é medido apds resfriar o sistema na auséncia de
campo magnético externo e, entao, aplicar um pequeno campo magnético sobre o sistema
para, em seguida, aumentar a temperatura. Mg € reversivel, ou seja, ndo ha diferenca
de resultado nos processos de aquecimento e resfriamento. Porém, em vidros de spin,
apos aquecer o sistema na presenca de campo externo, a curva Mzrc nao é reversivel
abaixo da temperaura de congelamento. Com isso, para 7' < T, ocorrera uma separa-
cao entre as magnetizagdes Mpc € Mzrc. Em um VS canbnico, a temperatura em que
essas curvas se separam coincide com a cuspide na susceptibilidade magnética no limite
w — 0. A terceira medida a ser considerada na caracterizacao de vidros de spin € o calor
especifico magnético. Em vidros de spin candnicos, o calor especifico € linear com a tem-
peratura para 1" < Ty e exibe um maximo arredondado para temperaturas cerca de 20% a
40% maiores que T. Este resultado permite diferenciar vidros de spin de ferromagnetos
ou antiferromagnetos convencionais, nos quais assinaturas de transigdes de fase sao ob-
servadas no calor especifico. Um quarto e ultimo critério apontado por Mydosh (2015) diz
respeito ao efeito do tempo de espera t,, nos protocolos FC e ZCF. Em um protocolo ZFC,
por exemplo, o ¢,, € 0 tempo de espera entre a reducdo da temperatura para7 < 7y e o
aumento do campo externo. Em vidros de spin candnicos, mudangas na ordem de gran-
deza de t,, tém efeito significativo nas taxas de relaxacao da magnetizacdo em fungéo do
tempo. Embora essa classificacao forneca alguns dos principais indicios do estado VS, em
muitos materiais a origem do comportamento vitreo ndo € completamente compreendida.

Embora a caracterizagdo experimental de vidros de spin leve em consideracao as-
pectos concernentes a dindmica desses sistemas, abordagens tedricas dentro de meca-
nica estatistica de equilibrio tém sido fundamentais para o estudo de vidros de spin. A
seguir, descrevemos 0s modelos e métodos utilizados neste trabalho para o tratamento de
efeitos de desordem em sistemas de spins interagentes que podem apresentar a fase VS.
Modelos que descrevem sistemas de muitos corpos ndo possuem, usualmente, solugoes
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analiticas exatas conhecidas. As escassas solugdes existentes permitem explorar casos
limites muito especificos no que concerne, por exemplo, a dimensionalidade do sistema
fisico. Em magnetismo somente modelos 1D, 2D e com dimensao infinita tém solucao
analitica conhecida. Para sistemas 2D, as solu¢des exatas geralmente envolvem spins de
Ising (BAXTER, 1982; STRECKA; JACSCUR, 2015) sem efeitos de desordem. Com isso,
poucos sao 0s materias magnéticos reais que podem ter seu comportamento comparado
ao de modelos magnéticos com solugédo analitica conhecida. Portanto, uma alternativa é
buscar métodos que permitam aproximar a solucdo de modelos que fornecem descricdes
mais apropriadas de magnetos reais. Neste trabalho, consideramos um modelo geral com
spins de Ising, descrito pelo hamiltoniano

H=-) Jjoi0j, (2.1)
'hj

onde spins podem assumir dois estados 0 = £1 e J;; € um acoplamento entre todos
os pares de spins localizados em sitios (i € j) na rede. Para o estudo dos sistemas de
interesse, apresentados no capitulo introdutério, a presenca de clusters pode ser consi-
derada um aspecto relevante. Portanto, na presente abordagem, dividiremos o sistema
em clusters de spins. No contexto de sistemas que exibem o estado vidro de spin com
clusters, os quais sao um tépico central no presente trabalho, a presenca de correlagdes
de curto alcance sugere que a desordem dentro do cluster poderia ser descartada, pelo
menos como uma forma de aproximar o comportamento desses sistemas. Com isso, ado-
taremos modelos que incluem efeitos de desordem apenas entre clusters de spins. Dessa
forma, introduzimos um grau de liberdade adicional ao problema: o momento magnético
do cluster S, = .., 0;, onde v é o indice associado aos clusters na rede. O tratamento
das interagdes desordenadas entre clusters seguira o formalismo de campo médio pro-
posto anterioremente para os modelos de van Hemmen e Sherrington-Kirkpatrick, como
descrito nas secdes a seguir. Além disso, apresentaremos métodos aproximativos para o
tratamento das interagdes sem desordem no capitulo 3.

2.1 MODELO DE VAN HEMMEN COM CLUSTERS

Em 1982, van Hemmen propds um modelo com solugado de campo médio para vi-
dros de spin, considerando interagfes desordenadas através de varidveis aleatérias nos
sitios da rede (HEMMEN, 1982). O modelo de van Hemmen (vH) permite a descricao
das propriedades termodinamicas de vidros de spin com boa concordancia qualitativa com
resultados experimentais, tendo sido utilizado em diversos estudos recentes em mecanica
estatistica e matéria condensada (KLOUMANN; LIZARRAGA; STROGATZ, 2014; MORAIS
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et al., 2016; BERGER et al., 2017). Neste trabalho, utilizamos uma abordagem com clus-
ters do modelo vH tanto para o estudo de sistemas geometricamente frustrados, como a
rede kagome, quanto na analise do efeito de interagdes competitivas nas transi¢des inver-
sas e nas fases induzidas por campo externo.

Em particular, o modelo vH em um formalismo com clusters sera utilizado com di-
ferentes técnicas de campo médio para tratar as interagées de curto alcance. Portanto,
nessa secao, apresentaremos os detalhes do estudo analitico do modelo de vH com clus-
ters em uma perspectiva geral, permitindo posterior aplicagdo em conjunto com outras
técnicas. Iniciamos pelo seguinte hamiltoniano

Ncl
H = HO - Z Jl//\SI/S>\7 (22)
VA

onde H, refere-se a termos descrevendo interagdes de curto alcance e campo magnético
longitudinal que serédo abordados posteriormente e J,, = (J/Ng)(&ny + Eany) € a intera-
cao desordenada entre clusters. N, € o nimero de clusters da rede, onde N, = N/ng,
com n, finito. £ e n sdo varidveis aleatorias independentes, que seguem distribuicoes de
probabilidade idénticas, com média zero e variancia um. Neste trabalho, consideraremos
a distribuicao gaussiana para essas variaveis, mas a solucao descrita a seguir é valida
para qualquer distribuicdo simétrica. Fisicamente, 0 modelo acima pode descrever um
sistema composto por N, clusters com acoplamentos desordenados entre os momentos
magnéticos dos clusters.

Para uma dada distribuicdo de ¢ e n, a funcdo de particdo do sistema pode ser
escrita na seguinte forma

Ncl
Z(&m) = Trexp <—5 [Ho - Nil(éum + fwu)SVSAD
(79N ¢

N
= Tr exXp (_5H0) €Xp (]ﬁvj Z(&V”ASVS/\ + f/\nVSuS)\)> ) (23)

cl VA

onde 8 = 1/kgT, sendo kg a constante de Boltzmann e T" a temperatura. Na equagdo
acima também foi utilizado o fato de que os termos no hamiltoniano contém apenas varia-
veis de spin de Ising, o que implica na comutacao destes termos.

Em abordagens de campo médio, uma forma usual de obter solugbes analiticas
para a fungao de particao é utilizar transformag¢des de Hubbard-Stratonovich (HUBBARD,
1959), que permitem transformar termos quadraticos do hamiltoniano em integrais sobre
campos de Hubbard-Stratonovich. O primeiro passo para calcular a equacéo (2.3) €, entao,
reescrever o termo contendo a desordem do hamiltoniano, dado pela equacao (2.2), em
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termos quadraticos. Para isso, observando que:

2 2
Z(gun)\sys)\ + 5)\771/51/5)\) = % <Z gVSl/ + Zm&) - % (Z gusu)
VA v v v
2

podemos reescrever a fungao de particdo na forma

2
Z(§7 77) = Tr exp <_BH0) eXp{ ]ﬂ\fj [% (; éusu + ; TIVSV>
2 2
-3 (Z@&) -2 (Z nus,,) - Z%SS] } (25)

Neste ponto, seguindo Almeida e Brady Moreira (1986), podemos utilizar a transfor-
macao de Hubbard-Stratonovich

1 o 2
exp (Aa?) = \/_2_7r/_ exp (—% + aV 2)\z> dz, (2.6)

onde z € um campo introduzido na transformacgao. Portanto, realizaremos a transformacgao
para cada um dos termos quadraticos (3>, 7,5,)%, (32, 6.5.)% e (32,5, + 3, 1.5,)%,
dando origem aos campos ()1, ()> € (3, respectivamente.

A funcéo de particao, apés as transformacgoes, torna-se

[T QL [*dQy [* Qs _Q_%_Q_%_Q_%)
aen = [ G| G e "

2 2 2
[BJ
Trexp (—B8Hy) exp (Z(&/ +1,)S, Nng
—BJ —BJ BJ 2
F2LES Qe D S QI—N—d;nyéysy). (2.7)

Convém realizar uma troca de variaveis, na qual Q1 = /8JNyq, Q2 = VBJINg4q €




Q3 = /I Nq3. Assim,

Z(&,n)

o /OO VﬂJNcldQI /OO \/BJNcldQQ /OO \/ﬂJNcldq3 exp . BJNle%
oo 27 _ 2

JN, INug3
B ’ 15 P y ZQ3>Trexp(—ﬁHo) exp (Z(&, +1,)S,6Jqs

v

+ Z §uSuiBJI g2 + Z MSviBJI g — ]BV_J Z 77”5”53>

3/2
= (BJNCZ> / dQ1/ dQ2/ dqgexp< ﬁJNCl[ +4q "‘%J)

2
Tr exp ( — ﬁH() + BJZ |:(§y + ny)SVQ3 + isy(fz/(h + 7]1/Q1) - %quusg] > .

(2.8)

Para resolver essas integrais, podemos considerar o método do ponto de sela, que
permite aproximar

/ ke M@ dr ~ k  max {e Nf@ } N> 1. (2.9)
—00 —oo<r <00

Assim, sendo a fungéo de particdo para uma dada distribuicdo de ¢ e n dada por

Z(En) = (BJNCZ) /dQ1/dQ2/dCI3 exp{ (B_QJ [4i + & + &3]

1
_ch In Tr exp ( — fHy + BJZV: (& +1m)50qs

+iSU(€VQ2 + 771/Q1) - jél Sz%] )) }7 (210)

entdo o método do ponto de sela nos leva a

JN.,\ %2 J
Z(n) = (BQW l) exp{—%(%[ﬂl%f]?r@‘

+BY

v

1
i In Tr exp ( — BHy

cl

(51/ + 771/)51/% + iSu(£VQ2 + 7]1/Q1> - ]\}l 53] )) }7 (21 1)

que deve ser extremizada em relacdo aos campos ¢, ¢2 € q3. Em particular, também
podemos minimizar a energia livre por spin

F F 1
r=g = ez ) 2.12)

39
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onde (- - - )¢, denota a média sobre as varidveis & e . Assim,

_n 1 BINa\ BT o 2 o 1
[ = ngnoo—BN<ln< o ) — N 7[q1+qz+q3}—NdlnTreXp — BHy

+8J Z

(’Su + 771/)51/% + iSy(£VQ2 + 77VQ1) - Nilnyfysl%] }) > . (213)
) &m

E interessante notar que o Ultimo termo dentro da exponencial é ainda um termo quadra-
tico. No limite termodinamico (N — oo e Ny — o0), temos que ﬂ Z n,£,8% — 0. Tam-

bém & interessante notar que In (222)*? = 3y (820u) ¢, portanto, v In (2?2 ),
Ainda podemos utilizar o fato de que N = N.ns, como definido anteriormente, para rees-

crever a energia livre por spin na forma:

<11’1 { Tre™ BHo+BJ 32, [(5l/+77u)3u(I3+1S,,(£,,q2+7],,q1)]}>5
n’

J
I = (4 + @+ q3) —ﬁN

(2.14)

Para minimizar a energia livre, derivamos a mesma em relagdo aos campos ¢qi, ¢2 €
g3 € igualamos a zero. Com isso, obtemos que

i JTeS Sy nyePHoeBI Syl6tn)Suastis, (€a€n)-+ia) iy
"Ny < Tre—BHo o8 52, 1€+ 1)Suas +iSy Evztran)] >s, B0
i TS 8,6, e BH0 BT Syl tm)Suas tisy (Evaxtna) /
“= N, < Tre—BHo BT, [(Etn)Syas+iSy (Evaztnuar)] >£n B N_dee
1 /TS, Su(& 4 ny)e PR 2 (St SyastiS (S gatman)] _ G+
9= N Tre—AHoeBT L, (& +m)Svas+iSy (&vaz+nua1)] £, o Na

(2.15)

Porém, Q) = @), e, por simplicidade, definimos = @}. Utilizando esses resultados,
podemos reescrever a equagao (2.14):

J . Q 2 Q 2 Q 2
f - Qns [(2N0l> i (ZNcl) i (2Ncl> ]

<ln { Tre BHOBBJZ [(£V+7]U)Su2 Q +'LS1/(£V’L +77:ﬂ )]}>

_ﬁ_N &m

J QN 1 < BH BT (€ ) S0 2]
- L - 1n{Tre BHo 87 L [(Evtn) S0 15 }> . 2.16
N (Ncl> 5N &n ( )

E importante considerar que o Unico termo que pode conter interagdes intercluster
é H,. Neste ponto, assumimos que esse termo podera ser desacoplado’ na forma de

"Neste trabalho, utilizaremos trés formas de desacoplamento de clusters: uma na qual as interagdes sem
desordem entre clusters sao excluidas e outras duas nas quais as interagdes intracluster sdo aproximadas
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clusters com hamiltonianos H;*. Com isso, € possivel fatorar a fungao de particdo em N
termos e concluir que () = N,Q, g, cOM

TrS £+77 _BHeff
Qur = Tre_BHEff : (2.17)
&m

onde
Hepp = Hy* — J(§+n)SuQun, (2.18)

€ o hamiltoniano efetivo de um unico cluster. Portanto, a energia livre por spin é dada por

_ I —pH,
f = n_SQ”H ~ B (In { Tre ff}>m. (2.19)
Eventualmente, pode se tornar conveniente normalizar a 7, de forma tal que a
mesma seja independente de n, na auséncia de campo externo e interagdes intracluster,
garantindo 7+/J = 1 nesse caso limite (SCHMIDT; ZIMMER; MAGALHAES, 2014). Isso
pode ser obtido se J — J/n,. Para fins de comparagéao, também é interessante redefinir o

parametro de ordem da fase vidro de spin, passando para um formato normalizado:

v TI.S 5“1’77 BHFff
dory = A _ - < . (2.20)
B &m

N Tre 5Heff

)

Assim, as quantidades obtidas nesta se¢cdo podem ser reescritas assumindo .,y —
q¢uuns. Levando em consideracdo a normalizacéo de J e a definicao de ¢,y, obtemos
a expressao para a energia livre por spin:

f = Jqlz;H_

(Tre PHerr)) (2.21)

1
B, £’

onde

Hepp = Hy* — J(€+n)Suqun (2.22)

€ o hamiltoniano efetivo. No apéndice A é discutida a derivacdo de algumas quantidades
termodinamicas para o modelo de van Hemmen com clusters.

2.2 MODELO DE SHERRINGTON-KIRKPATRICK COM CLUSTERS

Embora o modelo de van Hemmen fornega uma descri¢do para as quantidades ter-
modindmicas em boa concordancia com os resultados experimentais para vidros de spin,
este pode ser resolvido de forma similar a um modelo ferromagnético com interacdes de

utilizando a teoria de campo médio com clusters convencional e correlacionada, como descrito no capitulo 3.
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longo alcance, ndo apresentando a grande multiplicidade de estados metaestaveis carac-
teristica de vidros de spin (CHOY; SHERRINGTON, 1984). Portanto, é importante buscar
abordagens distintas para a rica fenomenologia de vidros de spin. Um dos modelos mais
utilizados no estudo de vidros de spin € o modelo proposto por Sherrington e Kirkpatrick
(1975). O modelo SK pode ser compreendido como uma versdo de campo médio do mo-
delo de Edwards e Anderson (1975), que pode ser resolvida exatamente. Diferentemente
do modelo de van Hemmen - no qual as variaveis aleatorias estdo nos sitios - o modelo
SKleva em consideracao a desordem nas interagdes, captando melhor a complexidade do
estado vidro de spin. Em particular, 0 modelo pode ser resolvido utilizando o método das
réplicas, e a solugdo apresentada por Sherrington e Kirkpatrick (1975) considera simetria
de réplicas, o que leva a uma solucao instavel dentro da fase VS. A construcéo de dia-
gramas de fase é realizada de forma apropriada ao considerar a abordagem de Almeida e
Thouless (1978), que permite identificar regides com solugbes instaveis devido ao uso de
simetria de réplicas. A descri¢cdo da termodinamica apropriada do modelo é fornecida por
Parisi (1980, 1983), através de um esquema com quebra de simetria de réplicas.

Interessados em corrigir uma discrepancia entre o modelo SK e os resultados ex-
perimentais para o calor especifico, Soukoulis e Levin (1977) propuseram uma abordagem
com clusters desse modelo. Em particular, os resultados de Soukoulis levaram a um calor
especifico com maximo arredondado acima da temperatura de congelamento, algo obser-
vado em experimentos, mas que ndo era obtido no modelo SK canbnico. No presente
trabalho, vamos considerar o modelo proposto por Soukoulis e Levin (1977) para estudar o
efeito da presenca de clusters em sistemas desordenados. Em particular, essa abordagem
permitira incluir efeitos de correlagbes de curto alcance ao ser combinada com aproxima-
¢Oes de campo médio com clusters.

A versdo com clusters do modelo SK € descrita pelo hamiltoniano

H=Hy— Y JaS,Sh, (2.23)

[ 2@

onde J,, segue uma distribuicdo gaussiana, dada por,

1
P(J,) = Noreid (2.24)

onde o € o desvio padrao. Para calcular a energia livre por spin do modelo SK, é necessario
utilizar a relagao

R ) (2.25)

onde (- --),,, denota a média sobre a distribuicdo dada pela equacgéo (2.24), Z" é a fungéo
de particao replicada e n € o numero de réplicas. Nessa abordagem, conhecida como o
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método das réplicas, é necessario obter a média da fung¢ao de particao replicada:

(2™, = <Trexp{5ZZJMSSS§‘ - BZH8}> - (2.26)
o Joa

a v<A L
Assim,
n ClJ,,)\ 1 ‘]EA - a Qo - a
<Z >Jm = WTTexp{—§; [?_26%:‘111/\5;5)\] _62&:]—]0}
2 2

dJl,)\ 1 JVA . a Qo 2 2 a Qo
— WTrexp{—§2; (7—5(725”@) el

v< « o

—521{3}. (2.27)

A integral acima pode ser calulada exatamente, por tratar-se de uma integral gaussiana.
Com isso,

2.2 2 n
> (ZSSSS) —ﬁZH@}. (2.28)

v<A a

(Z™,, = Trexp{ﬁ

Considerando o fato de que

() - 5(e) (e

v a <A «@

= D) Sesesys)

v<A oy

= ) ) SeSyses;

V<)\ a,y

= = Z > 80878y Sy

1/75)\ a,y

2
- iy (zsm) =SS’ (2.29)
o,y v

v

passamos de um termo descrevendo interacdes entre clusters que pertencem a mesma
réplica para termos com interagdes entre clusters que pertencem a réplicas distintas. Com
isso, podemos escrever

(Z™,,, = Trexp{ﬁz Q%Z (stz) - (s0s))? BZH“}

(2.30)
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Neste ponto, convém definir o = J'/\/N, e, portanto, > = J”?/N,. Além disso, pode-
mos utilizar transformacdes de Hubbard-Stratonovich (ver a equacéao (2.6)) para os termos
quadraticos (3=, 5257)*. E importante notar que o termo 3", (5%57) é da ordem de N,

14 v v

enquanto (>, S;}Sj) é da ordem de N?2. Portanto, para N, suficientemente grande, te-

- 1

Definindo ¢, tal que Qo = 8J'qay\/ Na /2, temos que

dgor, BJ'/Na B2 J”
/H\/C]# 1 p{—Nd< 1 quw

ayy

/2
> Z SES oy — B Z H"‘] ) } (2.32)
o,y

Considerando que N, — oo, podemos resolver as integrais acima através do método do

mos que

Q“Trexp{ - %Z% m‘] ZZSO‘SWQM 52}1@}

(2.31)

In Tr exp

cl

ponto de sela (ver a equagéao (2.9)). Seguindo Nishimori (2001), obtemos,

n BQJIQ 1 .
(Z™), = exp{ — Nd< 1 Zqiv — N—dln Trexp ZZS S Gary

_52 HS‘] ) }’ (2.33)

onde os parametros g, precisam ser tais que extremizem a fungéo de particdo.

Agora é possivel realizar uma escolha com relag&o ao carater das réplicas. A esco-
Iha mais simples, adotada por Sherrington e Kirkpatrick (1975), consiste em considerar a
simetria de réplicas, de forma que ¢., = ¢ € ¢aa = ¢, 0 que implica em

quw Zq +Zq =ng +n(n—1)¢* (2.34)
ay

aFy

2
> 00rS0S) = qY _SeSe4q) SSI=q) (S0’ +q <ZSS) =) (s
« ,y « «

a,y «

=(@—9))_ (S +q (Z Sﬁ‘) : (2.35)
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Com isso,

2 Jl2

+q<§53) 2) —~ Biﬂ&] } (2.36)

Para linearizar o termo (>~ 5%)?, usamos a transformagéo de Hubbard-Stratonovich (ver
a equacdao (2.6)), o que nos permite escrever

(ng® +n(n — 1)¢*) + In Trexp

<Zn>JVA = exp{—Ncl

52jl2 ) 9
(Z™),. = exp{ — NCZT(nq +n(n —1)¢%)
2
400 6_2Z 62J/2 B o2
H] L B e a0 2 (s

+BT g Y S - ﬁZHg] } (2.37)

Neste ponto, € importante considerar que o termo relacionado a interagdes de curto
alcance e campo externo H§ pode ser dividido em IV termos sem interagdes entre clusters
H¢!. 1sso seré realizado posteriormente através de técnicas de campo médio. No momento,
podemos expressar a energia livre por cluster (SOUKOULIS, 1978), que € dada por

2
R I (Z") 5, — 1Y _ B2 ) 2 e e —BHES
Bfa=— - }LIL% ( - == (¢ —q°) — . dz\/%lnTre -/f - (2.38)

onde o hamiltoniano efetivo na aproximagao com simetria de réplicas € dado por

J/Z
52 (@—q)S* + H', (2.39)

HES = —J'2/qS —

+oo =z Tr S - HRS ;
. L rSexp(—p ;éf) ’ (2.40)
. Vvor \ Trexp (—5Heff)
e 2
00 —Z— 2 &
oo Tr SZexp (—BHES) (2.41)

q= dz .
o Vor Tr exp (—BH;}?)
Em particular, as equagdes para ¢ e ¢ sao obtidas ao extremizar a energia livre (SOUKOU-
LIS, 1978).
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3 ANTIFERROMAGNETOS DE ISING E METODOS APROXIMATIVOS COM CLUSTERS

Neste capitulo serdo descritos os métodos aproximativos utilizados neste trabaho
para o tratamento de interacbes antiferromagnéticas. Esses métodos sdo usualmente apli-
cados na aproximacao do comportamento de sistemas com interagdes de curto alcance
sem desordem. Particularmente, iniciaremos pela teoria de campo médio com clusters'
(TCMC) na secao 3.1. A seguir, discutiremos, na secéo 3.2, a teoria de campo médio com
clusters correlacionados? (TCMCC), a qual permite obter melhores resultados para tempe-
raturas criticas e correlagbes entre primeiros vizinhos em modelos de spins interagentes
quando comparada a outros métodos de campo médio, como a TCMC. Para o estudo
dos efeitos de desordem, consideramos os modelos de van Hemmen e de Sherrington-
Kirkpatrick, que foram abordados em um formalismo com clusters nas secoes 2.1 e 2.2,
respectivamente.

3.1 TEORIA DE CAMPO MEDIO COM CLUSTERS

A teoria de campo médio (TCM) (WEISS, 1907) €, geralmente, o ponto de partida no
estudo de sistemas de muitos corpos que ndo possuem solugdes analiticas conhecidas.
Essa técnica permite obter um modelo efetivo soluvel que pode ser descrito como um
sitio sob a agdo de um campo efetivo proveniente da vizinhanga. Em muitos casos, essa
aproximacao leva a resultados qualitativamente corretos, porém a acuracia na estimativa
de temperaturas criticas tende a ser menor quanto menor a dimensionalidade do sistema.
De fato, para o0 modelo de Ising unidimensional, a TCM falha qualitativamente ao indicar a
existéncia de uma transicao de fase em temperatura finita.

Uma alternativa para melhorar quantitativamente os resultados da TCM é considerar
clusters de spins ao invés de um Unico spin sob a agao de um campo efetivo. Dessa forma,
€ possivel calcular exatamente as interagdes dentro do cluster e aproximar as interagcoes
entre clusters através de campos efetivos. Essa abordagem foi inicialmente proposta por
Oguchi (1955) para estudar o antiferromagnetismo no modelo de Heisenberg. A seguir,
apresentamos uma abordagem variacional para a teoria de campo médio com clusters
(TCMC) como apresentada por Jin et al. (2013). Iniciamos pelo hamiltoniano de um sistema
com spins de Ising na presenga de um campo externo longitudinal:

H:—ZJZ']‘O'in—hZUi, (31)
1,j i

'Tradugéo nossa para cluster mean-field theory.
2Traducdo nossa para correlated cluster mean-field theory.
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Figura 3.1 — Rede quadrada com interagdes entre primeiros vizinhos ilustrada como (a)
sistema original, (b) sistema de referéncia e (c) problema efetivo.

(a) (b) ()

Fonte: Autor.

onde o; representa o spin de Ising no sitio 7, 0 qual pode assumir valores +1. h € o campo
magnético externo e J;; representa a interagdo de troca entre spins nos sitios ¢ e j. O
desenvolvimento a seguir sera feito sem impor restricdes para a primeira soma na equagao
(3.1), o que permite obter resultados analiticos aplicaveis a sistemas com interagdes entre
primeiros vizinhos e/ou vizinhos mais distantes. A funcao de particdo do modelo descrito
acima, dada por Z = Tre ", pode ser escrita como uma soma sobre estados de spin,
uma vez que estamos trabalhando com spins classicos®. Isso significa que

Z=Y et (3.2)

onde FE, representa a energia do sistema descrito na equacao (3.1) para uma dada confi-
guracao de spins 0. Neste ponto, convém escolher um sistema de referéncia, cuja energia
(EY) possa ser calculada exatamente. Escolnemos um sistema de referéncia dividido em
N, clusters de spins, cujo hamiltoniano é dado por

Ng Ns Ns Ns
0 __ v __V v v
H" = E — E Jijoiol —h E o; — E Ao |, (3.3)
v 1,jEV S SZ

onde v é o indice associado aos clusters, n, € 0 nimero de spins por cluster e \; séo
parametros variacionais independentes acoplados a cada spin. Na figura 3.1 (a), fornece-
mos um exemplo de sistema original, uma rede quadrada com interagdes entre primeiros
vizinhos. Na figura 3.1 (b), ilustramos um possivel sistema de referéncia, uma rede qua-
drada dividida em clusters com n, = 25. Em particular, ES = 37 E? , onde E2, é a

energia associada a cada cluster do sistema de referéncia para uma dada configuragao o.

30 spin dos elétrons é uma propriedade quantica. O carater classico atribuido a modelos com spins de
Ising se deve a auséncia de termos que ndao comutam no hamiltoniano.
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Analogamente, para o sistema original, temos que F, = Zf/vd E,,.
E possivel reescrever a equacdo (3.2) na seguinte forma:

Zo —BE,
Z = A > e, (3.4)

g

onde Z, = ) e PE5 & a fungdo de particdo do sistema de referéncia. Sem perda de
generalidade, podemos multiplicar o lado direito da equacao (3.4) por e PEsHPES  opbtendo
e_ﬁEg e_IB(EU_Eg)

Zo = g _ ] i
7=25 o BEQEY _ 5 2 p _ Zy(e PH-HDY (35

onde (...)o denota a média com relagao ao sistema de referéncia, dado pela equagao (3.3).
Neste ponto, podemos utilizar a relagdo (e #(H-H"); > ¢=BH-H"0  Com isso, usando a
equagcao (3.5) temos que Z > Zye PH—H"0 o que permite estimar um limite superior (F*)
para a energia livre ' = —In(Z)/3:

Convém ressaltar que o primeiro termo no lado direito da equacéo acima - que € conhecida
como a desigualdade de Bogoliubov - corresponde a energia livre do sistema de referéncia
(Fp) (JIN et al., 2013). Como assumimos que a energia associada a cada estado de spin
do sistema de referéncia pode ser obtida exatamente, seja analiticamente ou computacio-
nalmente, entdo F, também pode ser obtido. O segundo termo corresponde a média da
diferenca entre as energias do sistema orginal e o de referéncia, o que pode ser reescrito,
considerando que (H — H®) = (H)y — (H"),. Para o sistema de referéncia, temos que

N Ns s Ns
a0 = (3] 3% st -3 et - 3ot )
0

v i, jEV S% 1€V

-y [— STy (0t), — S () = 3N <a:>o]

v 1,jEV 1€V S
= Na [— D Jiloiy —hY (og =D A <Ui>0] : (3.7)
irj i i

onde foi utilizado o fato de que o hamiltoniano do sistema de referéncia pode ser dividido
em N, hamiltonianos de cluster, devido a auséncia de interagdes entre clusters no sistema
de referéncia. Para o sistema original, € conveniente separar a soma sobre todas as in-
teracoes em duas somas, uma para interagées dentro do cluster e outra para interagdes
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entre clusters. Com isso, temos que,

v 1,jEV 1€V

Ncl Ns Ng
LRI TR D WECED w1y
w 7
JENR

0

Ny N 1 s
= D |- Do uloo))y =5 2D Juloial) = h)y (oh)| . (38)
v 1,JEV no i€V i

Jjep

onde 1 refere-se a clusters na vizinhanca de v e o fator 1/2 no segundo termo do lado
direito evita a contagem dupla das interag6es entre clusters. Considerando que as médias
sao calculadas em relagédo ao sistema de referéncia, no qual ndo ha interagdes entre clus-
ters, podemos reescrever a fungao correlagao entre clusters: (o7 o' o = (7)0(0%)o. Além
disso, como os clusters sdo idénticos, é possivel obter a magnetizacao <o§.‘>o a partir de
um sitio equivalente do cluster v. Assim, (H), pode ser dividido em NN, termos idénticos,

0 que permite escrever

<H>0 = Ncl — 2 Jij <O'i0'j>0 — % Z Jij<0i>0<0j>0 — hi <0'Z‘>O s (39)

(4,3)' ¢

onde (i, j)" refere-se a interagdes entre spins de clusters distintos, no qual o sitio vizinho
de 7 (y) foi substituido por um equivalente que pertence ao mesmo cluster de i. Como o
sistema de referéncia é composto por N, clusters idénticos e nao interagentes, a funcao
particdo Z, é fatoravel. Assim, F'* = N,F7;,, onde F; € o limite superior da energia livre
por cluster do sistema original. Usando as equacoes (3.9) e (3.7) na equacéao (3.6), temos
que

1 1 =
= 3 In (2 - 5 > Jiloieloio+ > Xi (o3, (3.10)
(i)’ i

Para minimizar F; em relag&o as vaiaveis )\;, & necessario identificar um conjunto
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= (. Calculamos a derivada parcial:

aF; 9 cl
8)\k = 8_)\k ——1 Z (Z)/JZJ Oz O'] ()"‘Z)\ O',L
i,J

= 5ZA 0i0k)0 — (0:)o(or)o) = B Y Jij(0;)0((0i0n)0 — (0i)o(ok)o)

(2,3)

= B 2)\ Z Jij{oi)o | ({gior)o — (i)o{on)o)

(2,3)

- 62 Ai — Zjij<aj>0 ((giok)o — (Ti)o(ok)0) » (3.11)

()’

onde ()¢ denota uma soma sobre todos os sitios j que sdo equivalentes a vizinhos do sitio
i em clusters vizinhos. Para satisfazer a condicao de minimo, € necessario que

)\i = Z Jij <0'j>0. (312)

Substituindo esse resultado no hamiltoniano do sistema de referéncia, chegamos
ao hamiltoniano efetivo de um Unico cluster

Hepp =~ Z Jijoio; — hzai - Z hiffai, (3.13)
6J i (i.3)’
onde
hiff = Jij (o) (3.14)

€ o campo efetivo proveniente do sitio j, sendo

o—BH
Zo‘ 0_]6 /7

(0j) = W (3.15)

a magnetizacao (ou o campo médio proveniente) do sitio j. Portanto, é possivel resolver
o problema efetivo de um unico cluster com n; sitios ao calcular autoconsistentemente as
magnetizacdes locais da equacao (3.14). A autoconsisténcia é atingida quando, para um
dado conjunto de campos efetivos heff (a ser utilizado na equacéo (3.13)), as magnetiza-
coes locais (;) (equagado (3.15)) obtidas satisfazem a equagéo (3.14).

Nossa estimativa para a energia livre por cluster é dada por

1 1
F = _E In(Tre PHerr) 4 5 Z Jij(oi) (o)), (3.16)

cl
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de onde € possivel derivar qualquer quantidade termodinamica de interesse. Neste ponto,
€ interessante perceber que todos os resultados da teoria de campo médio convencional
podem ser reproduzidos se um cluster de um sitio (n, = 1) for considerado. Além disso,
a limitacdo da TCMCC reside na habilidade de computar a base de 2™ estados de spins.
E interessante notar que, devido a escolha de H°, ao aumentar os clusters no sistema
de referéncia, é possivel aproximar-se do sistema original. Em particular, a extrapolagao
dos resultados para o limite ny, — oo tem permitido a aplicagdo da TCMC em problemas
bastante atuais, como o0 modelo XXZ na rede triangular antiferromagnética (YAMAMOTO;
MARMORINI; DANSHITA, 2014, 2015). Na figura 3.1 (c), ilustramos 0 modelo efetivo de
um unico cluster, em que um cluster com n, = 25 esta sob a acdo de campos efetivos
provenientes da vizinhanca.

3.2 TEORIA DE CAMPO MEDIO COM CLUSTERS CORRELACIONADOS

Embora o aumento de n, permita melhorar os resultados da TCMC, as estimativas
para temperaturas criticas ainda ndao apresentam uma grande precisao devido as limita-
cbes de capacidade computacional. De fato, mesmo no caso simples de spins de Ising, os
tamanhos acessiveis computacionalmente n&o consistem em mais do que algumas deze-
nas de spins. Uma alternativa a abordagem variacional é propor uma nova definicdo para o
campo efetivo que atua sobre os clusters, visando melhorar a aproximacao dos resultados
desejados. Essas abordagens, em geral, envolvem campos efetivos que respeitam uma
certa condicao e que sao resolvidos autoconsistentemente. Um exemplo de método de
campo médio autoconsistente € a técnica Bethe-Peierls-Weiss (BETHE, 1935; PEIERLS,
1936; WEISS, 1948), na qual um cluster com n + 1 sitios é utilizado, sendo que um sitio €
situado no centro do cluster com n sitios em torno. Além disso, os sitios estdo sob a agao
de campos efetivos, os quais sédo calculados respeitando a condi¢gdo de que a magneti-
zacgao do sitio central deve ser igual a magnetizacao dos sitios mais externos. Além das
interacdes intracluster serem calculadas exatamente, a definicdo dos campos efetivos faz
com que o método Bethe-Peierls-Weiss leve a resultados melhores na estimativa da tem-
peratura de Curie, quando comparada com métodos de campo médio convencional, como
a TCM. Desde a proposta inicial de Hans A. Bethe, muitos métodos aproximativos auto-
consistentes tém sido desenvolvidos, permitindo melhoramentos na abordagem de campo
médio convencional no que concerne as estimativas para temperaturas criticas e campos
externos criticos. Em particular, a teoria de campo médio com clusters correlacionados
(TCMCC) (YAMAMOTO, 2009) é uma técnica que permite grande precisao na obtencao de
temperaturas criticas e envolve um baixo custo computacional, permitindo a aplicacao em
problemas mais complexos, como o estudo de sistemas desordenados e com flutuacdes
quanticas. Por exemplo, a TCMCC foi aplicada pelo autor da presente tese em um es-



53

tudo recente de sistemas desordenados, no qual foram avaliados efeitos de correlagdes de
curto alcance e tamanho de clusters no aparecimento da fase VSC (SCHMIDT; ZIMMER,;
MAGALHAES, 2014).

A TCMCC consiste na imposi¢cao de uma condi¢cao autoconsistente para os campos
efetivos, de tal forma que, para cada estado dos spins do cluster central, um campo efetivo
diferente atuara sobre esse cluster. Essa condi¢do autoconsistente correlacionada ao es-
tado dos spins foi proposta inicialmente por Wysin e Kaplan (2000) para o caso candnico
(ns = 1) e estentida para n, > 1 por Yamamoto (2009). Particularmente, ndo ha uma ex-
pressao geral para os campos efetivos quando n, > 1, uma vez que esses dependerdo da
geometria de rede, do tamanho e formato dos clusters*. A seguir, discutimos a aplicacdo
da TCMCC para dois sistemas relevantes neste trabalho, as redes quadrada e kagome
com spins de Ising.

3.2.1 Rede quadrada antiferromagnética

Para a rede quadrada, podemos aplicar a TCMCC dividindo a rede infinita em clus-
ters com n, = 4. Como estamos interessados, principalmente, em sistemas com intera-
cOes antiferromagnéticas, dividimos a rede quadrada em sub-redes, as quais sdo indicadas
na figura 3.2 pelos simbolos o (sub-rede A) e e (sub-rede B). Nessa abordagem, o hamil-
toniano efetivo do cluster central v é dado por

P
J

A (rfa'.

Gr=d_ =N Y otaf—h)y ol = > hgpol|, (317)
peEV (3,5) iep g
LEP;JEP LEP;JED

onde J; é a interagdo de troca entre primeiros vizinhos, p e p sao indices de sub-redes e

(RN

I P
O'iO' O'iO'

S

(3.18)

€ 0 campo efetivo proveniente dos clusters na vizinhanca de v. Nesse caso, é necessario
calcular para cada sub-rede um conjunto de campos médios

mit (o] = +1, a]’? = +1)
mafaf o m;r* (O'f = +1, 0'5 = —]_) (3 19)
8 myt (of = —1, of = +1) '
m,~ (o] = —1, 0';? =-1)

“Um exemplo de como n, pode alterar significativamente o nimero de parametros autoconsistentes foi
explorada por (SCHMIDT; ZIMMER; MAGALHAES, 2014) para a rede quadrada desordenada.
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Figura 3.2 — Representacao esquematica para a rede quadrada dividida em clusters com
ns = 4. Os campos médios sao indicados por setas tracejadas; circulos vazados (o) e
sélidos (e) indicam as sub-redes associadas a fase antiferromagnética. Em (a) sdo exibidos
0s campos médios atuando sobre o cluster central v. Em (b), sdo explicitados os campos
atuando sobre o cluster vizinho (), para o qual as setas sélidas indicam interagdes entre
os clusters v e 1/ substituidas por s (o1) e s’ (02) com a finalidade de obter os campos
médios.

Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2014).

<

. of o . , . . -
Os campos médios m," ’ sdo obtidos através do valor médio dos spins nos sitios

dos clusters na vizinhanga de v (veja a figura 3.2). Por exemplo, quando o' = +1 e

o8 = —1, o campo médio proveniente do cluster »/, que atua sobre o' (ou %), sera
A ofoit _ 4 oftof - 5
m, * =mj (oumg ' =myg"). Para obter m, " utilizaremos o valor médio de o3 do

cluster v/, de forma que

!
Tr 033,6_51{5#

ss’ B
my = <03'>|JA:S’JB:S/ = s (3.20)
toe Tre PHss
onde
v PP p "f"f p B / A
H, = g - g o;05 —h E o; — E eff Oi — shoy — s Jioy
pev (i,5) icp b

EP;JED 1EPIEP
({i.3}#{3"4'},{4",3'})

A _B B _A A _B B _A cAoB oAcB A
= —J (01,02, + 090y +0yoy + 03,01,) — Ji [ m%2 +m%s | oy

B A B_ A B_A A_B
—J; <m”2"’1’ + m”2’”4’> ol — I (3 + m"S’“l’) ol — (3’ + m"4"’2’> oi (3.21)

€ o hamiltoniano efetivo do cluster vizinho v/, conforme ilustrado na figura 3.2. s e ¢
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substituem os campos médios provenientes de v que atuariam sobre 0s sitios 3eddo
cluster /. Para cada valor possivel de {s, s'}, obtem-se um campo médio m5 que atuara
sobre o spin o4'. Para obter os campos médios que atuam sobre %, calculamos

/

_ Trope M
my* = (o4, a M4e —, (3.22)

s =—4"
O' —S 05 =S8 — V
! 2 Tr e PH

onde HS”;, é dado pela equacao (3.21). Como os spins no cluster n, = 4 da figura 3.2 séo
topologicamente equivalentes, ndo é necessario calcular um conjunto de campos médios
oPoP

mp % para cada sitio de v. Para esse sistema dois conjuntos de campos médios, um
para cada sub-rede, sdo suficientes para explorar o caso J; < 0. Porém, na auséncia de

campo externo, mjs' = —mf}', coms = —§e s = —&, 0 que significa que, por exemplo,
mi~ = —mz*. Comisso, se h = 0, apenas 4 campos médios s&o independentes no caso

antiferromagnético (SCHMIDT; ZIMMER; MAGALHAES, 2014).

3.2.2 Rede kagome antiferromagnética

Para a rede kagome antiferromagnética, a abordagem via TCMCC pode ser feita
considerando um cluster com n, = 12, conforme descrito na figura 3.3. Na presenca de
interacOes antiferromagnéticas entre primeiros vizinhos, a rede kagome apresenta frustra-
cao geométrica, o que leva a auséncia de ordem de longo alcance mesmo em 7" = 0
(KANO; NAYA, 1953). Dessa forma, é razoavel supor que o conjunto de campos médios
sera independente do sitio, uma vez que o sistema estard em um estado paramagnético
para qualquer temperatura e todos os sitios sob a acdo de campos médios (na borda do
cluster) sao topologicamente equivalentes. Porém, abordagens de campo médio podem le-
var ao ordenamento de longo alcance nesse sistema, como mostrado por Takagi e Mekata
(1993), o que torna necessario considerar o minimo possivel de vinculos entre os campos
médios. Para o problema em questao, isso implica em obter dois conjuntos de campos
meédios para cada sitio da borda do cluster v, totalizando 48 campos meédios. No entanto,
ao realizar esses calculos numéricos, verificamos que o0s conjuntos de campos médios sao
idénticos para todos os sitios da borda. Com isso, a aplicacao da TCMCC para a rede ka-
gome antiferromagnética pode ser descrita considerando o seguinte hamiltoniano efetivo
do cluster central v

HYyp = —Jy Z io;—hY o= Y hlFo, (3.23)

7] cv 1€V ,j (S

onde o indice de sub-redes utilizado no hamiltoniano efetivo para a rede quadrada foi su-
primido e v denota a borda do cluster . Os campos médios sdo obtidos seguindo proce-
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Figura 3.3 — Representacao esquematica para a rede kagome dividida em clusters com
ns = 12. Os campos meédios sdo indicados por setas tracejadas. As setas solidas indicam
interagcdes entre os clusters v e v/ substituidas por s e s’ com a finalidade de obter os

campos médios.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2017).

dimento anélogo ao descrito para a rede quadrada. Por exemplo, podemos obter campos
médios a partir do valor médio de oy do cluster v/

/
Tr oge PH

ss’ _
m- = <U2,>’o—5:s,011:s’ o Ty efﬂHS”;/ ’ (3:24)
onde
Ss/ Z oi0; —h Z o; — Z h:}(}] 0; — sJioy — ' Ji0g.(3.25)
(i,5)ev’ iev’ i,jED’

({7} #{2/,8'}.{8,2'})

Ao resolver as equagdes (3.24) e (3.25) autoconsistentemente, podemos obter exa-
tamente o hamiltoniano efetivo do cluster v (equacao (3.23)). Assim, é possivel calcular as
quantidades termodinamicas de interesse. Aspectos computacionais da implementacao
da TCMCC séo discutidos no apéndice D. Nossos resultados para as redes kagome e
quadrada utilizando a TCMCC sao apresentados na secao 4.2.



4 DESORDEM EM SISTEMAS MAGNETICOS COM FRUSTRAGCAO GEOMETRICA

A presenca frequente do comportamento vitreo magnético em sistemas geometrica-
mente frustrados tem atraido diversos esforgos tedricos e experimentais. O aparecimento
desse fenbmeno mesmo em niveis de desordem muito baixos tem levantado questiona-
mentos acerca da possibilidade da existéncia de uma fase vitrea na auséncia de desor-
dem (CHANDRA; COLEMAN; RITCHEY, 1993). Esta perspectiva vai de encontro a grande
parte da estrutura teérica desenvolvida nas ultimas quatro décadas, na qual a presenca de
desordem é considerada um aspecto fundamental para o aparecimento da fase VS (MY-
DOSH, 2015). Uma outra linha de trabalho baseia-se no fato de que a eliminacdo completa
de desordem em um material real € impraticavel. Nessa linha, destaca-se o trabalho de
Ratcliff et al. (2002), que propde a existéncia de hipersensibilidade a desordem em sis-
temas geometricamente frustrados, os quais exibiriam congelamento de clusters de spins
mesmo quando a desordem € extremamente pequena.

Recentemente, alguns trabalhos teéricos tém indicado a possibilidade do apare-
cimento do comportamento VS na rede pirocloro para baixos niveis de desordem (AN-
DREANOQV et al., 2010), porém, poucos esforcos tém sido direcionados ao aparecimento
da fase VSC, que é observada em muitos sistemas geometricamente frustrados (VIJAYA-
NANDHINI et al., 2009; MAJI; SURESH; NIGAM, 2011; CHAKRABARTY; MAHAJAN; KO-
TESWARARAO, 2014; CHAKRABARTY; MAHAJAN; KUNDU, 2014a). Em um trabalho
recente, o efeito da desordem de Sherrington-Kirkpatrick entre clusters foi considerado na
rede quadrada J; — J; (ZIMMER et al., 2014). Embora o modelo adotado n&o permita o
aparecimento de ordem de longo alcance, por ndo considerar interagées de curto alcance
entre clusters, os resultados mostram que quando a frustracdo geométrica € maxima, uma
fase VSC é encontrada para uma desordem infinitesimal. Na sec¢ao 4.1 do presente tra-
balho, consideramos uma perspectiva mais realista no que diz respeito as interagbes de
curto alcance, incluindo interagcdes entre clusters, o que permite o aparecimento de ordens
convencionais de longo alcance. Nesta secao, partimos de uma abordagem mais geral,
considerando um modelo que permite controlar o nivel de frustragdo geométrica com base
na razdo entre as interagdes de curto alcance entre primeiros (J;) e segundos (.Js) vizi-
nhos. Com isso, podemos analisar diferentes niveis de frustracdo geométrica, bem como
seus efeitos na competicao entre ordens covencionais e a fase VSC.

Além disso, motivados pelos experimentos com o composto Coz;Mg(OH)sCl, (FU-
JIHALA et al., 2012), realizamos um estudo dos efeitos de desordem entre clusters na rede
kagome antiferromagnética de Ising, que é discutido na se¢ao 4.2. Nessa secao, apresen-
tamos resultados considerando as desordens de van Hemmen e Sherrington-Kirkpatrick,
descrevendo em detalhe a termodinamica do sistema, bem como as similaridades entre
nossos resultados e os obtidos com o composto Co3Mg(OH)Cly (FUJIHALA et al., 2012).
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4.1 REDE QUADRADA J;-J, DESORDENADA

Uma forma de avaliar os efeitos de frustragao € introduzir um parametro que permita
controlar o nivel de frustracdo. E possivel realizar isso ao considerar interagées antiferro-
magnéticas entre primeiros (.J;) e segundos (.J;) vizinhos na rede quadrada, de tal forma
que a razdo r = Jy/J; permite sair de um regime sem frustracdo geométrica (r = 0)
para um regime altamente frustrado (r = 0.5). Como pretendemos investigar efeitos de
frustragdo geométrica em sistemas desordenados que podem apresentar a fase VSC, uti-
lizaremos o0 modelo J;-.J, em uma rede quadrada com desordem entre clusters, descrito
pelo hamiltoniano

Nep ns

5 Jij04,05,
,J

H=-—

— J1 Z 0,04, — J2 Z 04,05, — Z JV)\SVS)\.

(iij) ((iuaj/\)) 29

4.1)

v

A desordem desse modelo é incluida através da interacao intercluster .J,,, que é dada
conforme o modelo de van Hemmen com clusters, apresentado na se¢édo 2.1. Para as
interacdes sem desordem (J; e J,), utilizaremos a TCMC, descrita na se¢ao 3.1, e que foi
utilizada recentemente no estudo do modelo .J;-.J> na rede quadrada para sistemas Ising
(JIN et al., 2013) e Heisenberg (REN; TONG; XIE, 2014) sem desordem. Utilizando a
abordagem de campo médio com clusters para o modelo vH, o hamiltoniano efetivo é dado
pela equagéo (2.18), onde o termo de curto alcance H* é aproximado através da TCMC.
Em particular, consideramos nessa abordagem o cluster com n, = 4 ilustrado na figura
4.1, que permite descrever as fases magnéticas observadas nesse modelo e captar efeitos

Figura 4.1 — Representacado esquematica para uma rede quadrada dividida em clusters
com n, = 4. Os campos efetivos sdo indicados por setas. No painel (a) sdo exibidos
o cluster central e sua vizinhanga, enquanto no painel (b) s&o identificados os campos
efetivos.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2015b).




59

de frustragao.
Nesta metodologia, a energia livre por spin é dada por
J1

J 3.J In Tre—#Hers
f= Q?)H + —(my + my)(ma + mg3) + 2 (mymy + moms) — { >5,n
Ms s N nsﬁ

, (4.2)

onde
Hepp= DY oi0;—Jo ¥ 0i0; = J(E+0)QuuS, — > _ W40, (4.3)
(4,5) ((2.49)) (4.5)
€ o hamiltoniano efetivo do modelo J;-J>; na rede quadrada com desordem intercluster
(SCHMIDT; ZIMMER; MAGALHAES, 2015b), no qual (7, j) e ((4, 7)) refere-se a soma entre
primeiros e segundos vizinhos, respectivamente. Ressaltamos que (i, j)' refere-se a soma

sobre todas as interagdes de curto alcance entre clusters e S, = »_._ o; € 0 momento

1€V
magnético do cluster. Além disso, hiff = J;j{{0;))e, € 0 campo efetivo proveniente de
sitios pertencentes a clusters vizinhos. E importante notar que (- -- )¢, denota a média
sobre as variaveis aleatérias ¢ e n. Como os clusters sédo idénticos, esses campos podem
ser calculados utilizando spins do cluster central. Como hiff depende de J;;, utilizamos h;
(ou g;) para identificar campos efetivos provenientes de primeiros (ou segundos) vizinhos,

conforme ilustrado na figura 4.1. Por exemplo, os campos efetivos que atuam sobre o, sao
hy = J1<<02>>5,n, hs = J1<<03>>£,n €94 = J2<<U4>>£,n-

Figura 4.2 — Diagrama de fase temperatura versus r = J,/.J; do modelo de Ising na rede
quadrada J;-.J5. TransicOes de segunda e primeira ordem sao indicadas por linhas sélidas
e tracejadas, respectivamente. O ponto tricritico é indicado pelo circulo sélido (e).
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2015b).
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Figura 4.3 — Diagramas de fases de temperatura 7'/|.J;| versus desordem .J/|.J;| para dive-
sos valores de r. Linhas so6lidas indicam transi¢des continuas e linhas tracejadas indicam
transicoes descontinuas.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2015b).

O modelo efetivo é resolvido ao calcular autoconsistentemente as magnetizacoes
locais m; = ({0;))¢,,, 0 parametro de ordem VSC @),y - dado pela equagdo (2.17) - e o
hamiltoniano efetivo, descrito na equagéao (4.3). Apos, é possivel calcular os observaveis
de interesse. Dependendo dos valores de .J;, Jo, J e da temperatura, diferentes fases po-
dem ser encontradas nesse modelo. Um exemplo de fase convencional possivel, é a fase
antiferromagnética (AF), que é caracterizada por primeiros vizinhos antiparalelos, cujo pa-
rametro de ordem é dado por mr = (m; +my—ms —ms)/4. Outro ordenamento possivel
€ caracterizado pelo antialinhamento de segundos vizinhos, formando linhas horizontais
ou verticais de spins alinhados no mesmo sentido. Um parametro de ordem possivel para
esse estado, chamado de superantiferromagnético (SAF) (FAN; WU, 1969), € dado por
msar = (|m1 — my| + |mao — mg3|)/4. Uma discusséo sobre a obtengao dos diagramas de
fases apresentados a seguir é fornecida no apéndice C.

Na auséncia de desordem (J = 0), é possivel analisar efeitos de frustragao geo-
métrica no modelo J;-J, ao obter um diagrama de fase temperatura versus parametro de
frustragdo r = J,/Ji, 0 qual é exibido na figura 4.2, para J; = —1. O caso J; = 1 foi explo-
rado por Jin et al. (2013). No limite » = 0, a redugao da temperatura leva o sistema da fase
paramagnética para a fase antiferromagnética (mar # 0), através de uma transicao de
fase continua que ocorre a uma dada temperatura de Néel (7). Conforme r se aproxima
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Figura 4.4 — Diagramas de fase de temperatura 7'/|.J;| versus desordem .J/|.J;| parar = 0.6
(@) e r = 1 (b). Linhas soélidas indicam transi¢des continuas e linhas tracejadas indicam
transicoes descontinuas.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2015b).

de 0.5, Ty torna-se menor, até atingir um valor minimo em r ~ 0.5. Para » = 0.5 o sistema
passa a apresentar o estado superantiferromagnético (mgsar > 0). Transicdes de primeira
ordem aparecem para r = 0.5, as quais sao identificadas ao comparar as energias livres
(veja a equacgao (4.2)) das fases. Além disso, a transigao entre as fases PM e SAF ocorre
em uma temperatura que cresce conforme r aumenta.

E importante ressaltar que se espera a auséncia de uma temperatura de transicdo
finita em r = 0.5, devido a frustracao (JIN et al., 2013), o que néo é obtido na presente
abordagem. No entanto, os resultados apresentados pela TCMC permitem analisar quali-
tativamente os efeitos de frustragdo ao passar de uma regidao sem frustragéo (r = 0) para
uma regido de alta frustragdo (r ~ 0.5). E importante notar que o efeito de .J, < 0 é in-
troduzir uma competicdo no sistema, impossibilitando a satisfacdo de todas as interacdes
simultaneamente. Neste sentido, r permite introduzir um efeito semelhante ao que ocorre
em sistemas geometricamente frustrados.

Na figura 4.3 séo apresentados diagramas de fase temperatura 7'/|.J,| versus J/|J;|
para varios valores de r, com 0 < r < 0.5. A interacdo entre primeiros vizinhos é fixada
J1 = —1 e seu médulo é utilizado como referéncia na escala de energia. O modelo apre-
senta uma competicao entre antiferromagnetismo e comportamento VSC, sendo que uma
fase VSC aparece para uma desordem suficientemente alta. Um resultado interessante
ocorre para baixas temperaturas e altas desordens, quando uma fase mista (AF+VSC)
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aparece no diagrama de fase. Essa fase € caracterizada pela magnetizacao de sub-redes
(mar # 0) e pelo comportamento vitreo (Q,y # 0).

Quando r 2 0.5, os diagramas de fase sdo qualitativamente analogos aos obtidos
para 0 < r < 0.5, como mostra a figura 4.4. Porém, nesse caso, uma fase SAF ocorre para
J/|J1| pequeno e uma fase mista, com mgar > 0 € Qg # 0, ocorre para desordens altas
e temperaturas baixas. De fato, uma comparacao entre os painéis (a) e (b) da figura 4.4
mostra que o aumento de r leva a um aumento da temperatura de transicdo para a fase
mista.

Um resultado particularmente importante é obtido ao analisar o efeito de r sobre o
valor minimo de desordem .J/.J; necessario para observar a fase VSC. De fato, essa ana-
lise fornece o nosso principal resultado do estudo desse modelo desordenado: o valor de
desordem necessario para obter o comportamento VSC diminui conforme » — 0.5. Isso
significa que o aumento da frustragdo leva ao aparecimento do estado VSC para valores
menores de desordem. E notavel também uma redugéo na T; quando r aumenta. Po-
rém, esse fenébmeno estd associado a compensacao do momento magnético do cluster,
favorecida pelo aumento de |J,|'. Contudo, é importante ressaltar que a redugéo da T,
gerada pelo aumento da frustragdo, € muito mais significativa se comparada a diminui¢cao
da 7%, gerada pelo mecanismo de compensagéo favorecido por .J,. Esses resultados in-
dicam que materiais com interagdes frustradas (nesse caso, J; e J;) podem exibir a fase
VSC em niveis de desordem mais baixos do que em sistemas sem frustracdo, em concor-
dancia com os resultados experimentais obtidos para varios magnetos geometricamente
frustrados que apresentam comportamento VSC mesmo quando os niveis de desordem
identificados sé@o baixos, como ZnCr,O4 (RATCLIFF et al., 2002), CaBaFe; O, (VIJAYA-
NANDHINI et al., 2009), Nd;Ges (MAJI; SURESH; NIGAM, 2011), CoAl,O, (HANASHIMA
et al., 2013), Y(5CagsBaCo,O; (STEWART et al., 2011), Ca3;Co,04 (TATHAMAY et al.,
2013), FeAl,O, (NAIR; K.; STRYDOM, 2015), LiZn,V305 (KUNDU et al., 2018).

4.2 REDE KAGOME COM INTERACOES ANTIFERROMAGNETICAS E DESORDEM

A rede kagome com interacdes antiferromagnéticas entre primeiros vizinhos apre-
senta um alto nivel de frustracdo geométrica. Em particular, essa rede com spins de Ising é
um dos sistemas em que a frustracdo geométrica é mais severa, uma vez que 0 numero re-
duzido de graus de liberdade dos momentos magnéticos torna ainda mais dificil acomoda-
los em um estado de menor energia. Como consequéncia, esse sistema exibe correla-
cOes que decaem exponencialmente com a distancia (MOESSNER; SONDHI; CHANDRA,

'Uma discussao mais completa com relacédo aos efeitos de correlacdes antiferromagnéticas no momento
magnético do cluster e efeitos de tamanho de cluster no estabelecimento da fase VSC foi realizada por
Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2014)
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Figura 4.5 — Entropia por spin (S/ns) e calor especifico (C,,) como fungdo da temperatura
para as redes quadrada (linha tracejada) e kagome (linha sélida) na auséncia de desordem,

com J; = —1.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2017).

2000), nao exibindo ordem de longo alcance mesmo em 7" = 0, como mostra a solug¢ao
exata para essa rede, obtida por Kandé e Naya (1953). Em baixas temperaturas, no en-
tanto, esse sistema exibe um estado paramagnético coletivo, chamado de liquido de spin
classico (LSC) (MIZOGUCHI; JAUBERT; UDAGAWA, 2017). O estado fundamental desse

sistema é caracterizado por uma alta entropia residual (S(7" = 0) = S,es = 0.502kpN

(KANO; NAYA, 1953)), o que implica em uma degenerescéncia macroscépica em T’ = 0.
O estabelecimento do estado LSC é geralmente indicado por um maximo arredondado no
calor especifico magnético seguido por um platd de entropia finita em baixas temperaturas
(SAVARY; BALENTS, 2017). A seguir, apresentamos um estudo da rede kagome anti-
ferromagnética, focando na incorporagédo de efeitos de desordem e no aparecimento do
comportamento VSC.

Com o objetivo de incorporar as caracteristicas geométricas da rede kagome em
nossa abordagem, propomos a aplicagdo da TCMCC no estudo desse sistema, conforme
apresentamos na secdo 3.2.2. Essa técnica permite ir além das abordagens de campo
médio convencionais, principalmente no que concerne a inclusdo de caracteristicas geo-
meétricas e correlagdes de curto alcance. Com isso, a TCMCC leva a estimativas muito pre-
cisas para temperaturas criticas. No presente trabalho, estenderemos a aplicagdo desse
método a sistemas geometricamente frustrados, focando no estudo da rede kagome com
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interagcOes antiferromagnéticas. Em particular, o procedimento para obtencao das quanti-
dades termodinamicas apresentadas a seguir € discutido em mais detalhes no apéndice
B.

Na figura 4.5, apresentamos a entropia por spin (S/ns) e o calor especifico (C,,)
como fungdes da temperatura para as redes kagome e quadrada com interacdes antifer-
romagnéticas entre primeiros vizinhos (J; < 0). Na rede quadrada, a qual ndo apresenta
frustragdo geométrica, o calor especifico exibe uma descontinuidade na Ty, 0 que indica a
transicao entre as fases PM e AF. Além disso, proximo a transicao de fase, a entropia sofre
uma queda abrupta quando a temperatura é reduzida. Esses resultados concordam qua-
litativamente com os esperados para uma transi¢cao entre as fases PM e AF. Além disso,
a TCMCC também leva a uma estimativa para a temperatura de Néel (T /|.J;| = 2.362)
muito préxima da exata (75 /|.J;| = 2.269), obtida por Onsager (1944).

Na rede kagome antiferromagnética, a presenca de frustracdo geométrica leva a um
comportamento magnético muito diferente do observado em sistemas antiferromagnéticos
nao frustrados, como a rede quadrada. A TCMCC capta as propriedades topoldgicas dessa
rede, levando a resultados termodinamicos que concordam qualitativamente com os exatos
(KANO; NAYA, 1953). Por exemplo, a entropia do sistema apresenta um platd em baixas
temperaturas com valor finito, como observado na figura 4.5. Como esse sistema nao
apresenta ordem de longo alcance, o platé de entropia estende-se até 7' = 0, indicando
a alta degenerescéncia do estado fundamental. Em particular, a entropia residual obtida
através da TCMCC (5,.s ~ 0.50) & muito proxima do resultado exato para a rede kagome
(KANO; NAYA, 1953). Também é interessante notar que entre os platds de entropia, o
calor especifico exibe um maximo arredondado, o que pode ser considerado um indicio
do estabelecimento de um estado liquido de spin classico (SAVARY; BALENTS, 2017;
CANALS et al., 2016; POHLE; BENTON; JAUBERT, 2016; BALENTS, 2010). Com isso,
esse maximo do calor especifico é usualmente apontado como a temperatura do crossover
(T™) entre 0 estado paramagnético de altas temperaturas e o estado LSC.

4.2.1 Desordem de van Hemmen

Ao considerarmos a desordem de van Hemmen na rede kagome, podemos realizar
um procedimento analitico idéntico ao descrito na sec¢ao 2.1, apenas incluindo os termos
de curto alcance aproximados dentro da teoria de campo médio com clusters correlaciona-
dos, conforme apresentamos na sec¢ao 3.2.2. Com isso, 0 hamiltoniano efetivo do cluster
central v passa a ser

eff = —Jl Z O'ZO'] Z hZ}? é"’ T/)SQ'UH (44)

(i,j) €V 1,j €EV
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Figura 4.6 — Diagrama de fase temperatura (7'/|.J;|) versus desordem (.J/.J;) para a rede
kagome com interacfes antiferromagnéticas. A insercdo exibe o diagrama de fase para
mais altas desordens.

PM
VSC

e
w
T

L VSC

o
—
I

] (\V) =~ (@) oo
T
|

0 2 4 6 8 10 12
0 | | |

1
J/1]

Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2015a).

E importante notar que nessa abordagem com desordem, os campos médios, assim como
as quantidades termodinadmicas de interesse, precisarao levar em consideragdo a média
sobre a desordem. Com isso, por exemplo, os campos médios para a rede kagome (veja a
figura 3.3) podem ser obtidos calculando

/ Trag/e_BH:;’
m* = <<0-2’>>5,77‘g5:s7011:5/ = <TT : (4.5)
re ss £
onde

H = —Jh )y, 0i0j— Yo hFoi— Ji(sow +5'oy) = J(E+n)Squn,
(i,5)ev’ i,jEDV’
({1.51#{2",8'},{8,2'})
(4.6)

€ o hamiltoniano efetivo do cluster vizinho /. O parametro de ordem da fase VSC é dado
pela equacao (2.20).

Na figura 4.6 é exibido o diagrama de fase temperatura 7'/|J;| versus desordem
J/|Ji|, o qual mostra que a presenga de qualquer quantidade de desordem introduz uma
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transicao de fases para um estado VSC a uma temperatura suficientemente baixa. Esse
resultado pode ser comparado aos obtidos para a rede quadrada com o mesmo tipo de
desordem entre clusters, apresentado na sec¢ao 4.1. Enquanto na rede quadrada uma
fase antiferromagnética (ou superantiferromagnética) é observada para desordens baixas?,
na rede kagome antiferromagnética qualquer quantidade de desordem entre clusters é
suficiente para estabilizar uma fase VSC. Outro resultado particularmente interessante € a
existéncia de duas inclinagbes de T’ (.J), como evidencia a insergao da figura 4.6, indicando
a existéncia de dois regimes VSC.

Uma quantidade importante no estudo de liquidos de spin é a correlacado entre
spins. Por exemplo, liquidos de spin classicos exibem um rapido decaimento das cor-
relagdes com a distancia. O fato de considerarmos um cluster relativamente pequeno
(ns = 12) ndo permite explorar esse decaimento. Porém, € possivel avaliar como as corre-
lagbes entre primeiros vizinhos sdo afetadas pela desordem. Na figura 4.7, apresentamos
0s resultados para essas correlagdes como fungao da temperatura na presenga de dife-
rentes intensidades de desordem entre clusters. Na auséncia de desordem, o valor das
correlagdes no limite de 7" — 0 é idéntico ao resultado exato (BARRY; KHATUN, 1997),
(0;0j) = —1/3, como mostra a linha sdlida na figura 4.7. Isso também permite utilizar as
correlacdes na obtencao de propriedades termodinamicas, como descrito no apéndice B.

Figura 4.7 — Efeitos de diferentes intensidades de desordem sobre a correlagdo entre pri-
meiros vizinhos intracluster como funcéo da temperatura.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2015a).

2Na secdo 4.1, os resultados foram obtidos para a rede quadrada através da TCMC, contudo, qualitati-
vamente, os resultados para essa rede ndo mudam quando a TCMCC ¢ aplicada. De fato, a TCMCC ja foi
aplicada no estudo do modelo vH com clusters na rede quadrada em outro contexto (SCHMIDT; ZIMMER;
MAGALHAES, 2014).
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Um resultado importante é que para J/|J;| < 4, as correlagdes de curto alcance
sdo pouco afetadas pela desordem. Porém, valores maiores de .J/|.J;| levam a uma mu-
danca significativa das correlagdes entre primeiros vizinhos, que podem apresentar valores
positivos abaixo da 7'y para desordens suficientemente altas. O comportamento das cor-
relages permite interpretar os dois regimes indicados pelas diferentes inclinagcdes da 77
na figura 4.6. Para desordens mais fracas, o estabelecimento da fase VSC é determi-
nado pela presenca de frustracdo geométrica, uma vez que a desordem nao é suficiente
para modificar o sinal das correlagdes intracluster, que permanecem antiferromagnéticas.
No entanto, quando a desordem torna-se energeticamente mais relevante que J;, um alto
momento magnético do cluster é favorecido, o que € manifesto através das correlagdes in-
tracluster ferromagnéticas. Portanto, quando a frustragdo geométrica tem papel importante
na estabilizagdo de um estado VSC, nossos resultados indicam que fortes correlagdes de
curto alcance antiferromagnéticas ainda serao observadas no sistema. Esses resultados
permitem tragar comparativos com alguns resultados experimentais, principalmente com
aqueles obtidos para o composto CosMg(OH)sCl, (FUJIHALA et al., 2012). Em particular,
nossa abordagem teodrica sugere que a presenca de correlagdes de curto alcance abaixo
da temperatura de congelamento indicam o estabelecimento de uma fase vidro de spin
com clusters induzida por desordens fracas. Nossos resultados também indicam que em
regimes de desordem mais intensa, as correlagdes de curto alcance serao fortemente afe-
tadas, levando ao possivel desaparecimento de assinaturas de um estado LSC do sistema.
Para o composto CozMg(OH)sCls, resultados de espalhamento de néutrons sugerem a
presenca de correlagdes de curto alcance em baixas temperaturas (1" ~ 4K). Portanto,
nossos resultados indicam que o composto Co3Mg(OH)sCl; pode ser uma rede kagome
antiferromagnética fracamente desordenada, onde indicios dos estados VSC (1 ~ 3K) e
LSC estao presentes (FUJIHALA et al., 2012).

4.2.2 Desordem de Sherrington-Kirkpatrick

A seguir, estudaremos a rede kagome antiferromagnética com desordem interclus-
ter seguindo o modelo SK. O hamiltoniano que adotaremos é dado por

Nep  ns
H = —le Z 0,04, — Ji Z Z 0i, 03y _ZJZ/)\SVS/\7 (4.7)
(

v (iv,jv) v<) (iv,4x) v<A

onde (---) representa a soma sobre primeiros vizinhos e S, = > 0;, € 0 momento mag-
nético total do cluster v. Nesse modelo, consideramos interagoes antiferromagnéticas .J,
entre spins de Ising e acoplamentos desordenados entre pares de spins (.J,,). As intera-
cbes desordenadas sao tratadas seguindo a abordagem de Soukoulis (1978), discutida na
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secao 2.2, na qual assumimos simetria de réplicas. As interagcdes de curto alcance séao
tratadas seguindo a TCMCC, descrita na se¢éo 3.2.
O hamiltoniano efetivo do cluster v é dado por

00 J2
Heff = _Jl ZUZU] Z heff] (q - C])Sz — J\/aZS, (48)

1,j €V

onde os campos efetivos h’ ’fj = Jym?i% sao determinados de acordo com a TCMCC:

“Tr exp (—BHES (s, 5))

o0

HZE5(s,s") é o hamiltoniano do cluster vizinho v/, o qual é construido seguindo procedi-
mento analogo ao introduzdio na se¢ao 3.2. Na abordagem com clusters correlacionados
do modelo SK também é necessario obter os parametros autoconsistentes

[ TrSexp (—BHLS) ’
q_/_OODZ<TreXp( S (4.10)

©  TrS?ex HES
(j—/ D p(—p Resff)7
o Tr exp (=BH%Y)

(4.11)

onde Dz = dz €_z2/z/m_ Isso significa que, calculando ¢, ¢ e m** (com s = +1 e
s’ = +1) em uma abordagem autoconsistente, é possivel obter o hamiltoniano efetivo da
equacao (4.8). Aspectos computacionais da implementagcdo desta metodologia sdo apre-
sentados no apéndice D. A seguir, discutiremos a aplicagdo da TCMCC nas redes qua-
drada e kagome com a finalidade de comparar efeitos da desordem SK nos dois sistemas.
Mais detalhes sobre o calculo de quantidades termodindmicas e anélise de estabilidade da
solucao com simetria de réplicas sao apresentados no apéndice B.

4.2.2.1 Rede quadrada desordenada

Na rede quadrada, a auséncia de frustracdo geométrica permite explorar a competi-
cao entre antiferromagnetismo convencional e o estado VSC. Em particular, escolhemos o
valor do parametro associado a desordem J de tal forma que 7y = 1 para J; = 0. Isso per-
mite comparativos entre os resultados para as redes quadrada e kagome, como sera feito
na proxima secao. Na figura 4.8 é possivel notar o efeito das interagées antiferromagnéti-
cas de curto alcance no estado VSC através do comportamento de ¢ e q. Em particular, ¢
exibe uma forte dependéncia com a temperatura e com as interacdes antiferromagnéticas,
ao contrario do que ocorre no modelo SK canénico (n, = 1), no qual § = 1. Com isso, a
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Figura 4.8 — Parametros de ordem ¢ e ¢ como fungdo da temperatura normalizada (7°/T)
para duas intensidades das interagdes de curto alcance. Abaixo de 7'/T; = 1 o sistema
apresenta o estado vidro de spin com clusters, com A4 < 0. A insercao exibe o inverso
da susceptibilidade magnética com a extrapolacao linear de altas temperaturas (linha pon-
tilhada).
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2017).

fase paramagnética é afetada pela presenca de desordem nessa abordagem com clusters.
A presenca de interagOes antiferromagneticas (J/; < 0) leva a reducéo da 7% e do valor de
q e ¢. Isso indica a presenga de competicao entre as interagdes antiferromagnéticas e a
desordem intercluster. Em particular, o acoplamento antiferromagnético tende a favorecer
um momento magnético reduzido, o que € manifesto pela reducédo do valor de ¢, que é
diretamente associado ao momento do cluster. E importante notar que abaixo da tempe-
ratura de congelamento o autovalor de de Almeida e Thouless (A ar) - 0 qual é definido
no apéndice B - apresenta valor negativo. Isso indica a quebra de simetria de réplicas e,
portanto, a instabilidade da solugdao com simetria de réplicas. Portanto, restringimos nossa
andlise detalhada da termodinamica para 7' > 7.

Indicios dos acoplamentos de curto alcance também podem ser observados na
susceptibilidade magnética. Por exemplo, a temperatura de Curie-Weiss 0.y pode ser
calculada utilizando x~!, que segue a lei de Curie-Weiss 2 em altas temperaturas, como
mostra a insergdo da figura 4.8. O valor negativo de -y, encontrado para J;/J = —0.15

3A lei de Curie-Weiss implica que a susceptibilidade magnética é dada por x(7) = C/(T —fcw ), onde C
€ uma constante dependente do material, 6y € a temperatura de Curie-Weiss e T' é a temperatura absoluta.
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Figura 4.9 — Diagrama de fase 7'/J versus J;/J para a rede quadrada. Linhas sélidas
indicam transi¢des de fase continuas. A linha pontilhada € o limite de estabilidade da fase
VSC. Por conveniéncia, escolhemos a intensidade de desordem J de tal forma que 7Ty = 1
para J; = 0.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2017).

indica uma tendéncia antiferromagnética no sistema. 6.y, também pode ser utilizado para
calcular um parametro relacionado a frustracdo geométrica

f=10cw|/T, (4.12)

onde T, refere-se a temperatura de transicdo para um estado ordenado qualquer (RA-
MIREZ, 1994). Uma forte supressdo de ordenamento devido a frustracdo geométrica é
indicado, geralmente, por f = 5 (RAMIREZ, 1994; BALENTS, 2010). Para a rede qua-
drada desordenada, os resultados na figura 4.8 correspondem a f < 1, o que é uma
consequéncia da auséncia de frustragdo geométrica*.

Na figura 4.9, apresentamos o diagrama de fase temperatura versus interagées an-
tiferromagnéticas para a rede quadrada com desordem SK entre clusters. Na auséncia
de interac6es antiferromagnéticas, as interagcdes desordenadas introduzem o estado VSC,
caracterizado por ¢ > 0 e um valor negativo de A 4. Portanto, a solugdo com simetria de
réplicas é instavel para toda a fase VSC. Porém, a termodinamica para 7' > 7 e a lo-

“Realizamos extrapolagées de y~! para valores menores de J;/J na rede quadrada, os quais ndo sio
exibidos por néo serem relevantes a discussao no presente trabalho. Em particular, os resultados obtidos
levaram a f < 2, confirmando a auséncia de supressdo de ordenamento por frustracdo geométrica no
sistema.
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calizagéo de transicoes de fase continuas independe do carater definido para as réplicas.
Quando interagbes antiferromagnéticas s&o consideradas, a Ty € reduzida até um valor su-
ficientemente pequeno de J;/.J, no qual o ordenamento antiferromagnético - caracterizado
pela presengca de magnetizagcao de sub-rede (m, > 0) e auséncia de quebra de simetria
de réplicas (¢ = 0 e Aar > 0) - torna-se estavel. Entre as fases VSC e AF é obervada
uma regidao com transicbes descontinuas, de forma que a linha pontilhada na figura 4.9
(a) indica um limite de estabilidade da solucédo associada a fase VSC. Esses resultados
indicam uma forte competicao entre a fase AF e 0 estado VSC. Nesse sistema, a reducao
do momento magnético do cluster (g), introduzida pelas interagées antiferromagnéticas, é
capaz de eliminar o comportamento VSC. Vale notar que resultados analogos sédo obtidos
no contexto do modelo de van Hemmen para a rede quadrada antiferromagnética, como
apresentado na secao 4.1, o que indica que nossas conclusdes para a rede quadrada sao
robustas perante escolhas diferentes de desordem.

4.2.2.2 Rede kagome desordenada

Na rede kagome desordenada, a presenca de interacdes antiferromagnéticas gera
frustracdo geométrica, introduzindo um cenario particularmente interessante. Na figura
4.10, é apresentado o diagrama de fase temperatura versus interagdo antiferromagnética.
Para J;/J = 0, a temperatura de congelamento é reduzida significativamente conforme o
médulo da interacdo antiferromagnética aumenta, o que é um resultado qualitativamente
idéntico ao obtido para a rede quadrada (ver o diagrama de fase da figura 4.9). Porém,
quando J;/J se aproxima de —0.5, a temperatura de congelamento torna-se fracamente
dependente de J;. Além disso, conforme a intensidade da interacdo antiferromagnética
cresce, Tt/J torna-se unicamente dependente de .J, como exibido na insercéo da figura
4.10. Isso implica que o estado VSC é sempre o estado fundamental quando uma de-
sordem infinitesimal esta presente. Esses resultados concordam qualitativamente com os
estudos analitico e numérico na rede pirocloro antiferromagnética em um regime de de-
sordem fraca. Nesse caso, Andreanov et al. (2010) mostraram que a 7 é proporcional a
amplitude da flutuagédo da interacdo, quando distribuicbes de desordem gaussiana e ho-
mogénea sdo consideradas. Portanto, é razoavel considerar que a dependéncia de 7'y com
J pode ser robusta para outros tipos de desordem (homogénea ou bimodal) no presente
modelo. Porém, este é um ponto a ser investigado, o que poderia ser realizado através de
abordagens numéricas, como simulagdes de Monte Carlo (CRESPO; ANDREANOV; SERI-
ANI, 2013). Além disso, como discutiremos abaixo, para uma intensidade suficientemente
grande das interagdes antiferromagnéticas, encontramos assinaturas de um estado LSC
acima da Ty. O crossover entre a fase paramagnética de altas temperaturas e o estado
LSC é indicado pela linha tracejada (7) no diagrama de fase da figura 4.10.
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Figura 4.10 — Diagrama de fase 7'/J versus J,/J para a rede kagome. A linha sélida
indica transi¢cdes de fases continuas e a linha tracejada € uma aproximacao para o cros-
sover entre os estados paramagnético de altas temperaturas e o liquido de spin classico,
respectivamente. A insergdo mostra o diagrama de fase para J < |J;|. Por conveniéncia,
escolhemos a intensidade de desordem J de tal forma que 7 = 1 para J; = 0.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2017).

Na figura 4.11 s@o exibidos os resultados da entropia em fungdo da temperatura
para diferentes intensidades das interagdes antiferromagnéticas. Para baixas intensidades
de |J1|/J, a entropia apresenta o platd usual de altas temperaturas (S/ns ~ In 2), com uma
reducdo nas proximidades de 7. E importante ressaltar que, abaixo de T, a solugao com
simetria de réplicas é instavel (A4 < 0), mas o indicio de queda da entropia associado
ao estabelecimento da fase VSC é visivel mesmo acima da 7. De fato, essa redugéo
entrdpica esta associada ao aumento do calor especifico, como pode ser observado na
insergao da figura 4.11 para J;/J = 0.

Um cenario entrépico diferente surge para J;/J < —0.5, o qual é caracterizado por
um segundo platd, que surge em temperaturas intermediarias. Este platd em S/n, ~ 0.5
ocorre entre a 1y e um segundo maximo do calor especifico (ver os resultados para
J1/J = —1.5 na inser¢éo na figura 4.11). Também é interessante notar que no regime de
temperatura em que se encontra o platé intermediario de entropia, o calor especifico apre-
senta um valor baixo. Esses resultados para entropia e calor especifico lembram aqueles
obtidos para a kagome antiferromagnética sem desordem (ver a figura 4.5) e podem ser
relacionados ao aparecimento de um comportamento liquido de spin classico (SAVARY;
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Figura 4.11 — Entropia por spin como fung&o da temperatura para diferentes intensidades
de interagdes de curto alcance na rede kagome. A insercdo mostra o calor especifico como
funcdo da temperatura. O maximo do calor especifico obtido em temperaturas acima da
T é indicado por uma seta (7). As linhas pontilhadas indicam valores das quantidades
para os quais a solugao com simetria de réplicas € instavel (A a1 < 0).
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2017).

BALENTS, 2017; CANALS et al., 2016; POHLE; BENTON; JAUBERT, 2016; BALENTS,
2010). Portanto, identificamos o maximo de C,, em temperaturas intermediarias como a
temperatura de crossover (T*) entre o estado paramagnético de altas temperaturas e o re-
gime LSC. Além disso, T torna-se linearmente dependente de J,/J para J;/J < —0.5, de
forma que para J;/J — —oo, obteremos a mesma razéo 7*/.J; da figura 4.5. Isso reforca
gue o segundo maximo de C,,, pode ser relacionado ao estabelecimento de um comporta-
mento LSC. Portanto, os resultados para ), e S indicam que na regidao de temperaturas
intermediarias Ty < T < T, a termodinamica do sistema & fortemente influenciada pela
frustragdo geométrica quando J;/J < —0.5.

Outra manifestacdo da frustragdo geométrica pode ser observada no parametro ¢
- definido na equacéao (4.11) - o qual é associado ao momento magnético total do cluster.
Quando as interagbes antiferromagnéticas sao fracas, ¢ apresenta um comportamento si-
milar ao observado na rede quadrada, como indicam os resultados para J;/J = —0.25 na
figura 4.12. Nessa figura, a temperatura em que o sistema passa de um estado PM para o
LSC é indicada por setas para cada intensidade de .J;/J. Um resultado interessante é que
q torna-se fracamente dependente da temperatura dentro do regime LSC, ou seja, para
Ty < T < T (verafigura 4.12 para J;/J = —0.50 e —1.50). Além disso, é nesse regime
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Figura 4.12 — Parametro ¢ normalizado para diferentes intensidades de J;/J. As linhas
pontilhadas indicam valores para os quais a solugao com simetria de réplicas é instavel
(Aar < 0). Setas indicam 7™, que corresponde ao maximo do calor especifico obtido em
temperaturas acima da 7. A insergdo mostra o parametro de frustragdo geomeétrica como
fungéo de J;/J.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2017).

que q atinge seu valor minimo no espectro de temperatura, indicando que as interagoes
antiferromagnéticas superam os efeitos da temperatura, afetando fortemente o comporta-
mento do sistema. Porém, ao invés de reduzir o momento magnético do cluster a um valor
nulo, o que impediria o ordenamento VSC, a frustragdo geométrica leva a estados com
momento total do cluster diferente de zero. Em outras palavras, alguns dos estados dege-
nerados introduzidos pela alta frustracdo geométrica levam a clusters descompensados,
levando a ¢ # 0.

Para confirmar a presenca de efeitos de frustracdo geométrica, também analisamos
o comportamento do parametro de frustracdo na insercdo da figura 4.12. Um resultado
€ que, para mddulos da interacdo antiferromagnética grandes o suficiente, o parametro
de frustragdo passa a ser linearmente dependente de J;/.J. Isso ocorre devido ao fato
de que, nesse regime, enquanto a temperatura de transi¢ao independe de J,/J, fcw €
proporcional a J;/.J. Um resultado particularmente interessante é que o parametro de
frustragdo atinge o valor considerado como indicio de significativa supressao de ordem
devido a frustragdo geométrica (f =~ 5) para J;/J ~ —0.5. E justamente para esse valor
de acoplamento antiferromagnético que manifestagdes da frustracdo geométrica passam a
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Figura 4.13 — Dependéncia térmica (a) do momento magnético do cluster normalizado, (b)
calor especifico e (c) da entropia para .J;/J = —2.5. As linhas pontilhadas indicam regides
em que a solucao com simetria de réplicas é instavel (A4 < 0). Linhas verticais tracejadas
indicam a localizagéo de Ty e T™.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2017).

ser observadas na entropia, no calor especifico magnético e no momento magnético total
do cluster.

E interessante discutir o limite de forte frustragdo geométrica, focando no compor-
tamento das quantidades termodinamicas para 7y < 7' < T*. Para tal, apresentamos a
dependéncia térmica de ¢, C,, e S/n, na figura 4.13 para J;/J = —2.5, que corresponde
ao parametro de frustracao geométrica f ~ 32, como mostra a insercao da figura 4.12.
No regime de altas temperaturas, as intera¢cdes podem ser desprezadas devido as gran-
des flutuagdes térmicas, o que leva o sistema a exibir uma alta entropia, a qual depende
fracamente da temperatura. Nesse regime, 0 momento magnético do cluster, associado
a g é fracamente dependente da temperatura, assim como o calor especifico, o qual se
aproxima de zero conforme T" — oo. Para temperaturas menores, ¢ exibe uma reducao
significativa, o que € acompanhado por um maximo no calor especifico (associado a tem-
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peratura de crossover T*) e uma diminuigdo na entropia. Abaixo desse maximo do calor
especifico, g torna-se novamente pouco dependente da temperatura e um platé de entropia
finita pode ser observado. Nessa regiao, a fraca dependéncia do momento magnético do
cluster indica o dominio das intera¢des antiferromagnéticas sobre o comportamento mag-
nético do sistema. No entanto, quando a temperatura é reduzida abaixo de 7'/J ~ 1, um
aumento no calor especifico e uma segunda redugéo entropica ocorrem. Nesse cenario, ¢
aumenta quando a temperatura é reduzida mesmo antes da quebra de simetria de réplicas
(Tf) ocorrer.

Uma possivel explicacado para esses resultados no regime de alta frustracao geo-
métrica é que, quando a temperatura é baixa o suficiente, o acoplamento desordenado
(regrado pela intensidade de J) leva o sistema a escolher alguns dentre os muitos estados
degenerados. Em particular, a desordem leva a sele¢do de estados nos quais 0 momento
magnético do cluster é ndo nulo, fazendo com que ¢ aumente. Como consequéncia, mani-
festagdes no calor especifico e uma queda entrépica sdo observados. E importante notar
que essa selecao de estados com cluster descompensados s6 pode ser dirigida por bai-
xos niveis de desordem se a frustracdo geométrica levar a um grande numero de estados
degenerados, incluindo estados com clusters descompensados. Portanto, a alta degene-
rescéncia encontrada na rede kagome de Ising pode ser um aspecto fundamental para que
tal mecanismo seja encontrado nessa rede.

Nossos resultados, embora tenham sido obtidos para um modelo particular, permi-
tem comparagdes com os experimentos para o composto CozMg(OH)Cly (FUJIHALA et
al., 2012). Em particular, a perspectiva de que a presencga de clusters pode trazer hiper-
sensibilidade a desordem permitiria descrever o comportamento desse material como um
potencial candidato a apresentar um estado fundamental vidro de spin com cluster mesmo
quando niveis de desordem baixissimos estao presentes. Os resultados experimentais su-
gerem a existéncia de um platdé entropico em temperaturas intermediarias e uma queda
entropica significativa em temperaturas préximas da transigao vitrea (ver a figura 3 no tra-
balho de Fuijihala et al. (2012)). E importante notar que devido & dificuldade de extrair o
calor especifico magnético em temperaturas mais altas, a integracdo do calor especifico
magnético é limitado ao regime de baixas temperaturas. Dessa forma, € razoavel esperar
uma segunda elevacao da entropia (associada a uma elevacao do calor especifico mag-
nético) em temperaturas mais altas do que aquelas exploradas por Fujihala et al. (2012).
Além disso, indicios de um estado liquido de spin sdo encontrados nos resultados de es-
palhamento de néutrons. Isso sugere que o composto CosMg(OH)sCl; pode exibir uma
transicdo de um regime LSC para um estado VSC quando a temperatura € reduzida.



5 DESORDEM E FRUSTRAGCAO GEOMETRICA EM MAGNETOS COM CLUSTERS

Magnetos com clusters sdo uma classe de sistemas em que grupos (ou clusters)
de momentos magnéticos interagem mais fortemente entre si do que com spins que per-
tencem a outros grupos. A existéncia de materiais que podem ser aproximados como
magnetos com clusters tem gerado um crescente interesse no entendimento teérico de
modelos com clusters (FURRER; WALDMANN, 2013). No entanto, poucos estudos tém
sido dedicados ao entendimento de efeitos de desordem nessa classe de sistemas. Por-
tanto, buscamos estudar efeitos de interagbes desordenadas em sistemas compostos por
clusters, adicionando, eventualmente, frustracdo geométrica através de interacoes intra-
cluster. No presente trabalho, adotamos modelos de spins interagentes nos quais efeitos
de desordem entre clusters sdo incluidos. E importante notar que, ao contrario do capitulo
anterior, interagdes de curto alcance entre clusters (sem desordem) ndo sao considera-
das nas secdes a seguir. Isso significa que ordenamento de longo alcance convencional
nao é obtido, porém estados VSC podem ser observados. Nossos resultados indicam que
uma riqueza fenomenoldgica muito interessante surge ao ajustar a relagédo entre intera-
coes intracluster e intercluster e/ou introduzindo efeitos de campo externo. Na secéo 5.1,
investigamos a possibilidade de realizagcao de transigdes inversas em magnetos com clus-
ters. Em seguida, na se¢ao 5.2, apresentamos uma abordagem com clusters que permite
estudar fases VSC induzidas por campo magnético externo.

5.1 TRANSICOES INVERSAS

A seguir, apresentamos nossos resultados para os efeitos de frustragdo geomeé-
trica no congelamento inverso. Para isso, adotamos uma rede checkerboard dividida em
clusters. O modelo considera interagcées dentro do cluster entre primeiros (.J;) € segun-
dos (.J3) vizinhos e acoplamentos entre clusters do tipo van Hemmen (HEMMEN, 1982),
0 que traz efeitos de desordem, conforme descrito na secao 2.1. A escolha desse aco-
plamento desordenado para o estudo das transi¢coes inversas se da pela sua simplicidade
e pela possibilidade de obtengéo de toda informagéao termodinamica dentro da fase VSC,
uma vez que nao € necessaéria a utilizagdo do método das réplicas. Nesta se¢ao, um dos
objetivos sera analisar o efeito do tamanho dos clusters. Para realizar uma comparacao
apropriada de eventuais mudancgas qualitativas no diagrama de fase causadas por ng, €
conveniente normalizar a escala de energia de tal forma que 7'y seja independente de n,
na auséncia de campo externo e interagdes intracluster. Isso pode ser obtido seguindo o
procedimento descrito no final da se¢do 2.1. Em particular, a energia livre do sistema é
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dada pela equagéao (2.21), onde

Hepp==h Y oioj—Ja Y owoj—hY oi—J(E+n)S,qum, (5.1)
(4,5) ((2.4)) i

€ 0 hamiltoniano efetivo e ¢,y € 0 parametro de ordem vidro de spin com clusters norma-
lizado (veja a equacgao (2.20)). A seguir, apresentamos e discutimos os resultados para o
modelo de van Hemmen com clusters, definido na equacao (5.1), na auséncia de campo
externo.

5.1.1 Clusters sem frustracao geométrica

Na figura 5.1(a), mostramos os diagramas de fases 7'/.J versus J;/J na ausén-
cia de frustragdo geométrica (r = J,/J; = 0) para varios ns. Nessa figura também sdo
apresentados os clusters considerados, nos quais as linhas sélidas e tracejadas indicam
interacdes entre primeiros (J;) e segundos (J3) vizinhos, respectivamente. Transi¢coes de
segunda ordem entre as fases PM e VSC ocorrem quando .J; /.J é pequeno. O aumento da

Figura 5.1 — Diagramas de fase temperatura versus a intensidade da interagdo antifer-
romagnética normalizada (|.J;|/J) para diversos tamanhos de cluster n, sem frustragéo
geométrica r = 0. As linhas sélidas (ou tracejadas) representam transi¢cdes de segunda
(ou primeira) ordem.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Morais e Zimmer (2016).
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intensidade da interacdo antiferromagnética leva a reducéo da temperatura critica 7'/ .J até
um ponto tricritico, no qual a trasicdo torna-se de primeira ordem. Na regido com transi-
cOes descontinuas, uma reentrancia - uma transicao da fase VSC para a fase PM - ocorre
qguando a temperatura € reduzida. Essa reentrancia nao usual, de um estado usualmente
mais ordenado para um usualmente menos ordenado, € chamada de congelamento in-
verso. Em particular, uma segunda reentrancia, com uma transicdo PM-VSC, pode ocorrer
ao reduzir ainda mais a temperatura, introduzindo um estado fundamental VSC. E interes-
sante notar que J; contribui para a reducdo do momento magnético do cluster ao favorecer
energeticamente spins anti-alinhados. Em particular, para os clusters considerados em
nosso estudo (veja a figura 5.1), J; favorece a compensagdo do momento magnético do
cluster. Por outro lado, J favorece estados com um momento magnético do cluster des-
compensado. Isso significa que as interagdes antiferromagnéticas intracluster competem
com a desordem, o que justifica a reducéo da 77 introduzida pelo aumento de | J;|.

Outra possivel consequéncia do fato de que J e J; ndo podem ser satisfeitos si-
multaneamente € um aumento entrépico. Na figura 5.2, mostramos o comportamento da
entropia como fungédo da temperatura para diferentes valores de |.J;|/J para ny, = 16. Para
|J1|/J = 0, a entropia do sistema exibe um comportamento usual, com S = In2 em altas
temperaturas e S — 0 quando 7" — 0. Um resultado particularmente interessante ocorre
quando |J;|/J = 0.1: quando 7" — 0, embora em um estado VSC, a entropia permanece

Figura 5.2 — Entropia em funcéo da temperatura para diferentes valores de .J;/J e ny = 16
com r = 0. A insergdo mostra o comportamento da entropia como fungao de |.J;|/J para
diferentes valores de temperatura.
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finita. Isso significa que o estado fundamental do sistema passa a ser degenerado quando
J1 < 0. Nossa interpretacao desse resultado é que essa entropia residual ocorre devido a
incapacidade de satisfazer simultaneamente os acoplamentos J; e J. Embora J seja mais
relevante que J; em baixas temperaturas, a entropia residual indica que a termodinamica
do sistema pode ser fortemente afetada pelas interacdes intracluster.

Outro comportamento entrépico bastante relevante é observado quando J;/J =
—0.145. Nesse caso, a reducdo da temperatura leva o sistema a exibir duas transi¢coes
de primeira ordem, sendo que a observada em temperatura mais baixa € uma transicao
inversa. Nessa transicdo, a entropia da fase VSC é mais alta que a da fase PM, caracteri-
zando a inversao entrdpica tipica de transi¢des inversas. Essa inversao entrépica também
pode ser visualizada se analisarmos o comportamento da entropia em fungéo de |.J;|/.J,
exibido na insercao da figura 5.2. Os resultados mostram que a presenca de .J; pode levar
a um aumento da entropia da fase VSC. Por outro lado, a entropia da fase paramagnética
é reduzida quando |.J;|/J aumenta. Para 7'/J = 0.40, o sistema exibe uma transicdo de
fases convencional quando |/;|/J aumenta, que é caracterizada por uma entropia da fase
VSC menor que a entropia da fase PM. Porém, para 7'/.J = 0.15, o congelamento inverso
€ observado, implicando em uma entropia da fase VSC maior que a da fase PM na regiao
de transicdo. E razoavel considerar que, em alguma temperatura entre as duas mencio-
nadas acima, as entropias de ambas as fases sejam idénticas na transicao, o que ocorre
em T'/J =~ 0.27, como indica o resultado na inser¢édo da figura 5.2. Em outras palavras,
quando o sistema passa de um regime de transicdes convencionais para transi¢ées inver-
sas, uma descontinuidade em S(.J;) ndo é observada mesmo quando o sistema passa por
uma transicao de fase de primeira ordem.

A correlacao entre primeiros vizinhos dentro do cluster também pode ser usada para
discutir o efeito das interacdes antiferromagnéticas (veja a figura 5.3). Na auséncia dessas
interacOes, as correlagcdes dentro da fase VSC sao ferromagnéticas como consequéncia
dos estados favorecidos pela desordem entre clusters serem caracterizados por um alto
momento total do cluster. Porém, o aumento de |J;|/J favorece correlagbes antiferromag-
néticas. Portanto, a competicdo entre desordem e J; leva a uma situacéo conflitante, com
correlagdes proximas de zero e uma alta entropia dentro da fase VSC nas proximidades
das transicoes de fase. O aumento de |.J;|/.J também pode levar a um estado PM com cor-
relagdes negativas: ((c;0,))¢, ~ —1. Esses resultados indicam que a fase PM de baixa
temperatura é composta por clusters completamente compensados.

Nés também investigamos o efeito do tamanho de cluster no congelamento inverso.
Como mostrado na figura 5.1, 0 aumento de n, leva a reducao da regido VSC no diagrama
de fase. Além disso, o crescimento do cluster implica na redugéo da correlagao spin-spin
intracluster proximo a transigcao de fases, como mostra a figura 5.3. Isso significa que o au-
mento do tamanho do cluster intensifica os efeitos de J;. Também é possivel observar que
a segunda reentrancia, em temperaturas muito baixas, torna-se menos evidente quando n;
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Figura 5.3 — Funcao correlagao intracluster como fungédo do médulo da interacao antiferro-
magnética normalizada (|./;|/J) para diversos tamanhos de cluster.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Morais e Zimmer (2016).

aumenta até desaparecer para n, = 20. Como consequéncia, a transi¢cao inversa torna-se
mais pronunciada quando n; aumenta. Esses resultados sdo comparaveis aos obtidos em
um estudo recente no qual a desordem SK foi considerada (SILVA et al., 2012a). Nesse es-
tudo, Silva et al. (2012a) encontraram que o congelamento inverso ocorre apenas para um
cluster grande o suficiente e torna-se mais pronunciado conforme n, aumenta. 1sso sugere
que nossos resultados nao sao uma particularidade do tipo de acoplamento desordenado
entre clusters considerado no presente trabalho.

Para interpretar nossos resultados e os de Silva et al. (2012a), propomos que 0s
efeitos do tamanho de cluster podem ser analisados através de um parametro de degene-
rescéncia relativa

Y = ws£0/Ws=o, (5.2)

no qual wso (0U ws—o) € o numero de estados com cluster descompensado (ou compen-
sado). Obtivemos que ~ cresce conforme n, aumenta (veja a tabela 5.1). E importante
para a presente discussao o fato de que uma segunda reentrancia também € encontrada
em sistemas desordenados com spin-1. Além disso, nesses sistemas, essa segunda re-
entrancia desaparece quando a degenerescéncia de estados interagentes é maior do que
a de estados nao interagentes (CRISANTI; LEUZZI, 2005). Embora tenhamos analisado
um modelo bastante diferente, nossos resultados sugerem que ~ pode ser relacionado
ao parametro de degenerescéncia relativa proposto por Schupper e Shnerb (2004, 2005)
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para modelos de spin-1. Assim, o tamanho de cluster pode ter um papel importante nas
transi¢des inversas.

Tabela 5.1 — Comparacao da degenerescéncia relativa v e da entropia residual por spin na

auséncia de desordem e com J; = J, = —1 para os clusters descritos na figura 5.1.
N 4 8 12 16 20
v 1.667 2.657 3.433 4.092 4.675
S(T =0)/ns 0.448 0.288 0.241 0.227 0.191

Fonte: Adaptado de Schmidt, Morais e Zimmer (2016).

5.1.2 Clusters com frustracao geométrica

A presencga de interagdes antiferromagnéticas entre segundos vizinhos introduz
frustracdo geométrica na rede checkerboard. Particularmente, para » = 1, o estado fun-
damental do sistema é altamente degenerado, sendo composto por estados em que cada
quadrado com interagdes cruzadas tem magnetizagao zero (MOESSNER; SONDHI, 2001).
Além disso, os clusters da rede checkerboard considerados nessa abordagem foram es-
colhidos de modo a garantir que o estado fundamental contivesse apenas estados com o
momento magnético dos clusters totalmente compensados (S = 0) parar = 1e J = 0.
Essa escolha é fundamental, uma vez que clusters descompensados podem eliminar as
transi¢des inversas (SILVA et al., 2012a), ndo permitindo isolar os efeitos entropicos da
frustracdo geométrica em nossa analise.

Na figura 5.4, apresentamos os diagramas de fase 7'/.J versus |.J;|/J para diversos
tamanhos de cluster com frustracdo geométrica. Os resultados mostram que o congela-
mento inverso ndo ocorre para clusters com n, pequeno. Para interpretar esses resultados
consideramos o efeito do tamanho do cluster sobre a entropia do sistema. A figura 5.5
apresenta resultados que ajudam a compreender os diagramas de fase para o caso geo-
metricamente frustrado. Por exemplo, € possivel observar que a presenca de frustragao
geométrica intracluster leva a uma fase PM de baixas temperaturas com entropia maior
que a fase VSC para tamanhos de cluster pequenos (veja, por exemplo, os resultados para
ns = 8 na figura 5.5). Como consequéncia do conteudo entrdpico gerado pela frustragao
geométrica a inversao entropica associada ao congelamento inverso ndao pode ocorrer, 0
que impede essa transicao inversa quando o sistema € composto por clusters pequenos.

Para compreender em mais detalhes o efeito de frustragdo geométrica no contetdo
entropico nas proximidades da transicao de fase em baixas temperaturas, a inser¢do da
figura 5.5 mostra a entropia por spin S/n; como fungao de r para as fases PM e VSC. E
interessante analisar os resultados para n, = 12, para o qual o crescimento de r aumenta
a entropia de ambas as fases até r» ~ 1, que corresponde ao maximo de frustracdo geomé-
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Figura 5.4 — Diagramas de fase temperatura versus intensidade da interacao antiferro-
magnética normalizada (|./;|/J) para o caso geometricamente frustrado » = 1. As linhas
sélidas (ou tracejadas) representam transicées de segunda (ou primeira) ordem.
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trica. Isso indica que a frustracdo geométrica afeta a entropia da fase VSC. Porém, quando
r =~ 1, esse efeito € mais pronunciado na fase PM, produzindo uma fase desordenada com
entropia mais alta que a VSC.

Um resultado particularmente interessante € observado ao aumentar o tamanho
dos clusters. A figura 5.4 mostra os diagramas de fase para o caso geometricamente
frustrado para varios tamanhos de cluster. Como resultado, encontramos que o aumento
de n, pode trazer de volta o congelamento inverso, como observado para n, > 16. De fato,
também é possivel observar a inversédo entrdpica tipica do congelamento inverso na figura
5.5, na qual a entropia da fase VSC torna-se maior que a da fase PM nas transi¢des de
fase em baixas temperaturas para n, > 16. E importante notar também que o aumento
de n, reduz a entropia da fase PM (veja a tabela 5.1), bem como leva a inversao entrépica
das fases PM e VSC préximo da transicao de fase. Para reforgar o cenario introduzido pelo
aumento de ng, € interessante analisar a diferenca entre o comportamento da entropia
como fungdo de r para ny, = 12 e 20, como mostram as insergdes na figura 5.5. Para esse
célculo, selecionamos valores de |.J;|/J que atendessem dois critérios: o resultado obtido
€ a solugao de menor energia livre em todo o espectro de r considerado; e proximidade

com a transicao de fase. Enquanto a entropia da fase PM é maior que a da fase VSC para
r ~ 1 sens =12, iss0 ndo ocorre para ny = 20.
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Figura 5.5 — Entropia em fungéo da interagao antiferromagnética para varios n,em 7'/J =
0.07. As insergdes mostram o comportamento da entropia como fungéo de r = J,/.J; para
diferentes valores |.J;|/.J e dois tamanhos de cluster: n, = 12 (insergéo superior) e ny = 20
(insercao inferior).
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Com isso, o congelamento inverso pode aparecer no caso geometricamente frus-
trado para clusters suficientemente grandes. Nossos resultados reforgam nossa analise
dos efeitos de tamanho de clusters com base no pardmetro de degenerescéncia relativa
v, mostrando concordancia também com a descricao de Schupper e Shnerb (2004), os
quais propuseram que uma alta degenerescéncia de estados interagentes pode favorecer
transicdes inversas. E importante ressaltar, no entanto, que nossa abordagem conecta
a degenerescéncia relativa ao tamanho do cluster, e ndo a um parametro artificial, como
proposto no contexto de modelos spin-1 (SCHUPPER; SHNERB, 2004, 2005; CRISANTI;
LEUZZI, 2005).

5.1.3 Efeitos de campo magnético externo

A presenca de um campo magnético externo (h) pode levar a mudancgas significa-
tivas no conteudo entrépico de fases magnéticas. Em particular, campos suficientemente
altos podem eliminar a entropia residual observada em sistemas geometricamente frustra-
dos. Nesta secao, investigaremos efeitos de campo magnético externo no modelo efetivo
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Figura 5.6 — Diagramas de fase temperatura versus campo magnético externo para n, =
4, J, = 0 e diversos valores de acoplamento J;/J. As linhas sélidas (ou tracejadas)
representam transicdes de segunda (ou primeira) ordem. Pontos tricriticos sdo indicados
por circulos.
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da equacao (5.1). Serao comparados diferentes cenarios introduzidos por interagdes intra-
cluster (J; e .J5), focando no limite em que essas interagdes sdo fracas quando comparadas
ao acoplamento desordenado (J).

Na figura 5.6, sdo apresentados os diagramas de fase temperatura versus campo
magnético externo para ny = 4 (veja a figura 5.1) e diferentes .J;/.J. Nesse caso, as in-
teracdes entre segundos vizinhos (J,) ndo sdo consideradas. E possivel observar que na
auséncia de interagbes antiferromagnéticas (J; = Jo = 0) uma reentrancia € observada
para 0.405 < h/J < 0.460. Embora em discordancia com os resultados esperados para vi-
dros de spin convencionais, esse resutado alinha-se com estudos anteriores que sugerem
que a presencga de desordem nas interagdes € um ingrediente importante para o apareci-
mento de transigcdes inversas (CRISANTI; LEUZZI, 2005; PAOLUZZI; LEUZZI; CRISANTI,
2010; THOMAS; KATZGRABER, 2011). O foco do presente trabalho € compreender como
interagcGes dentro do cluster afetam esse comportamento reentrante.

Na figura 5.6, sdo exibidos os diagramas de fase para interacoes ferromagnéticas
(J1/J = 0.1) e antiferromagnéticas (/;/J = —0.1) entre primeiros vizinhos. Para campos
magneéticos fracos, a 7y € aumentada na presenga de interacdes ferromagnéticas intra-
cluster, o que é consequéncia do aumento do momento magnético do cluster, favorecido
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Figura 5.7 — Diagramas de fase temperatura versus campo magnético externo para n, = 4,
J; = —0.12 e diversos valores de r = J,/.J;. As linhas sélidas (ou tracejadas) representam
transi¢cdes de segunda (ou primeira) ordem. Pontos tricriticos sdo indicados por circulos.
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por J; > 0. Interagbes antiferromagnéticas, no entanto, reduzem a 7', como ja discutido
nas secdes anteriores. E possivel observar que, para campos magnéticos altos, as intera-
¢Oes antiferromagnéticas dentro do cluster tornam a fase VSC mais resistente a campos
magnéticos intensos. Além disso, na presenca de interagdes antiferromagnéticas, o com-
portamento reentrante é observado em um espectro maior de h/.J. Isso permite afirmar
que interacdes antiferromagnéticas, que competem com .J, favorecem o comportamento
reentrante quando comparadas a interagdes ferromagnéticas ou ao caso sem interagcoes
intracluster. Também é interessante notar que, para certos valores de &/ .J, transi¢cdes reen-
trantes continuas sao observadas quando interacdes antiferromagnéticas estao presentes.

Na figura 5.7, sdo exibidos os diagramas de fase para diferentes valores do parame-
tro associado a frustragdo geométrica (r = J»/.J;) e ny, = 4. Nossos resultados mostram
que a frustragdo geométrica intensifica 0 comportamento reentrante, uma vez que o es-
pectro de h/J no qual o congelamento inverso é observado aumenta se r — 1. Além
disso, transi¢cdes inversas continuas aparecem nos diagramas de fase para campos altos.
Uma possivel interpretacao desses resultados pode ser realizada com base no processo
de polarizacdo do momento magnético do cluster. Embora a frustracdo geométrica leve
a uma redugdo do momento magnético do cluster, reduzindo a T’y para campos fracos, €
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Figura 5.8 — Entropia por spin como fungcédo do campo externo para diferentes acoplamen-
tos intracluster. A insercdo mostra as dependéncias da entropia e do parametro de ordem
de van Hemmen com a temperatura.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2018).

possivel identificar uma resisténcia maior ao processo de polarizacdo do momento magné-
tico do cluster, tornando possivel o aparecimento de um estado VSC ativado por flutuagoes
térmicas em campos altos.

Para discutir o processo envolvendo o congelamento inverso, exibimos o compor-
tamento da entropia por spin na figura 5.8. Para baixas temperaturas, a entropia da fase
VSC é fracamente dependente do campo magnético externo. Porém, a entropia da fase
PM exibe uma répida redugdo quando h/.J aumenta. E possivel notar também uma forte
dependéncia da entropia com as interagées dentro do cluster. Em particular, interacdes
ferromagnéticas reduzem a entropia da fase VSC enquanto interacdées antiferromagnéti-
cas aumentam essa quantidade termodinamica. Além disso, quando frustragcdo geomé-
trica esta presente (como mostrado para J./J = J;/J = —0.1), a entropia da fase VSC é
ainda maior quando comparada ao caso com r = (.

Para discutir o papel da frustracdo geométrica no comportamento do sistema sob
efeito de um campo magnético externo, calculamos a entropia por spin e o parametro de
ordem do sistema como fung¢do da temperatura, como mostra a inser¢ao da figura 5.8.
Em particular, a fase PM de baixas temperaturas, caracterizada por ¢,z = 0, exibe uma
entropia menor que a fase VSC (¢ # 0), o que é caracteristico do congelamento inverso.
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Figura 5.9 — Diagramas de fase temperatura versus campo magnético externo para dife-
rentes tamanhos de cluster com r» = 1. Os clusters s&o ilustrados na figura 5.1.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2018).

Um resultado particularmente interessante é observado para h/J = 0.6: a entropia e o
parametro de ordem variam continuamente durante todo o processo de transi¢ao inversa.
E importante ressaltar que transi¢cdes inversas continuas sio observadas em sistemas de
spin-1 desordenados na presenca de um campo cristalino apenas se uma vantagem entro-
pica artificial é fornecida para os estados interagentes (CRISANTI; LEUZZI, 2005). Aqui,
esse fendbmeno surge espontaneamente a partir da competicdo entre interagdes intraclus-
ter e intercluster em um sistema desordenado na presenca de um campo externo.

E interessante analisar possiveis efeitos do tamanho de clusters nos diagramas de
fase T' versus h. Na figura 5.9, apresentamos esses diagramas de fase paran, = 4, 8 € 16
na presenca de frustracdo geométrica. Para realizar um comparativo apropriado, selecio-
namos valores pequenos de interacdes antiferromagnéticas, de tal forma que 7y/.J = 0.8
para h/J = 0. E possivel notar que os diagramas de fase sdo qualitativamente idénticos.
Conforme n, aumenta, um campo magnético mais fraco é capaz de eliminar a fase VSC
e menor é a regido na qual as reentrancias sdo observadas. Contudo, notamos também
que o congelamento inverso ainda ocorre para um intervalo de i /.J maior do que no caso
sem interagdes dentro do cluster. Outro aspecto importante é que as transi¢coes inversas
continuas estao presentes para todos os tamanhos de cluster considerados. Com isso,
propomos que a competicdo entre interacées desordenadas (entre clusters) e antiferro-
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magnéticas (intracluster) pode ser um elemento central das transigées inversas quando
um campo magnetico externo € considerado.

Nossa analise do efeito do tamanho de clusters indica que a vantagem entrépica
introduzida por ns - como observada nos diagramas de fase das figuras 5.1 e 5.4 - ndo
favorece o congelamento inverso em diagramas de fase 7'/J versus h/J. lIsso reforga a
interpretacdo de que transi¢des inversas em sistemas sob efeito de um campo magné-
tico externo nao sao induzidas pelos mesmos mecanismos encontrados em sistemas com
estados nao-interagentes (SCHUPPER; SHNERB, 2004).

5.2 VIDRO DE SPIN INDUZIDO POR CAMPO

Motivados pela caréncia de abordagens tedricas que tratem do fendmeno das fases
vitreas magnéticas induzidas por campo magnético externo (GHARA et al., 2014; CHEN et
al., 2018), estudamos modelos desordenados com clusters antiferromagnéticos sob efeito
de campo externo. Em particular, focamos no limite de desordens fracas nas formulagdes
com cluster dos modelos vH - abordado na se¢édo 5.2.1 - e SK - estudado na segéo 5.2.2.

5.2.1 Modelo de van Hemmen com clusters antiferromagnéticos

Para um estudo inicial de fases induzidas por campos, magnéticos vamos consi-
derar o0 modelo de van Hemmen com clusters introduzido na segéo 2.1. O hamiltoniano
efetivo é dado pela equacgéo (5.1), contendo termos de interacdes entre primeiros (J;) e
segundos (.J;) vizinhos, bem como o acoplamento desordenado .J e 0 campo externo h.
Os resultados para esse modelo foram discutidos em detalhes para o limite sem campo ex-
terno, nas se¢des 5.1 e 5.1.2, e no limite de interacdes intracluster fracas, na secao 5.1.3.
Na auséncia de campo externo, quando J;/J ~ —0.25, a fase VSC n&o é encontrada em
nenhum regime de temperatura para os tamanhos de cluster estudados, como mostram
os diagramas de fase nas figuras 5.1 e 5.4. Por outro lado, quando as interacdes intra-
cluster sédo fracas, o aumento do campo externo leva a destruigdo do estado VSC, como
mostram os diagramas de fase nas figuras 5.6, 5.7 € 5.9. Como estamos interessados em
mecanismos para indugao da fase VSC por campo externo, vamos investigar esse modelo
em um regime em que as interacdes intracluster introduzem uma forte competicdo com as
interacOes desordenadas.

Na figura 5.10, apresentamos os diagramas de fase da temperatura em fung¢ao do
campo externo para um cluster com n, = 4 (ilustrado na figura 5.1) e interacées intraclus-
ter antiferromagnéticas. Fixamos .J;/J = —1, o que garante a auséncia de fase VSC em
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Figura 5.10 — Diagramas de fase temperatura versus campo magnético externo para o
cluster com n, = 4 (ilustrado na figura 5.1) com J;/J = —1 e diversos valores de J;.
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h = 0se J; < 0, devido a compensacdao do momento magnético do cluster. Em particu-
lar, no painel (a), apresentamos o diagrama de fase para a auséncia de interagdes entre
segundos vizinhos. E possivel observar que para 1.8 < h/.J < 2.3, uma fase VSC ocorre
em baixas temperaturas. Quando J,/J = —0.1 (veja a figura 5.10 (b)), a fase VSC pode
ser observada em um intervalo maior de h/.J e a Ty exibe dois maximos separados por
uma regido com transi¢gdes de primeira ordem em torno de h/J = 2. Para valores sufi-
cientemente grandes de |.J;|/.J, duas regides do diagrama apresentam fases VSC, como
mostram os painéis (c) e (d). A seguir, discutimos esses resultados em termos de algumas
propriedades termodinamicas.
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Figura 5.11 — Magnetizacdo e entropia por spin como fungdo do campo externo para o
cluster com ng = 4 (ilustrado na figura 5.1) com J;/J = —1, T/J = 0.2 e interagdes entre
segundos vizinhos: (a) J./J =0e (b) Jy/J = —1.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2018).

Apresentamos o comportamento da magnetizagcéo e da entropia por spin como fun-
¢coes do campo externo na figura 5.11. No regime de baixas temperaturas (7//J = 0.2),
um dos efeitos da interacao antiferromagnética é produzir uma compensag¢ao do momento
magnético do cluster que resiste a presenga de campos magnéticos fracos, o que implica
em m =~ 0. Quando h/.J cresce, a magnetizagao do sistema aumenta e esse processo de
polarizacdo também leva a um aumento da entropia por spin, o que pode ser justificado
pela competicdo entre interagbes antiferromagnéticas e campo magnético externo. Para
Ji/J = —1e Jy/J = 0 (como mostra a figura 5.11 (a)), magnetizagéo e entropia exibem
uma descontinuidade para i/J ~ 1.8, onde uma transigdo descontinua entre as fases PM
e VSC ocorre. A fase induzida por campo ocorre para intensidades de i/J em que a mag-
netizacdo do sistema exibe valores intermediarios, ou seja, um regime onde os clusters
nao estdo completamente compensados, nem completamente polarizados. De fato, se
J = 0, a magnetizag&o do sistema exibe um salto em h/|.J;| = 2 se T = 0. E para valores
de campo externo nas proximidades de h/|J;| = 2 que ocorre a fase induzida por campo
externo, se J > 0. Esses resultados indicam que o processo de polarizagédo do cluster
permite que o acoplamento desordenado estabilize um estado VSC. Para campos mag-
néticos mais fortes, o sistema passa a apresentar apenas um estado PM completamente
polarizado (i.e. m = 1) com baixa entropia.

Quando interagdes antiferromagnéticas de segundos vizinhos sdo consideradas, a
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Figura 5.12 — Resultados para o cluster com n, = 16 (ilustrado na figura 5.1) para o caso
geometricamente frustrado (J;/J = J,/J = —1). No painel (a) é exibido o diagrama de
fase T'/.J versus h/J e no painel (b) sdo mostrados os comportamentos da magnetizagao
e da entropia por spin como fungcao do campo externo.
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Fonte: Adaptado de Schmidt, Zimmer e Magalhaes (2018).

frustracdo geométrica passa a afetar o comportamento do sistema. Em particular, o cluster
com n, = 4 pode ser descrito como um tetraedro’, cujas propriedades termodinamicas na
auséncia de desordem ja foram estudadas por Karlova, Stretka e Richter (2017). Em
particular, se J = 0 e T = 0, o sistema apresenta dois saltos na magnetizacao: entre
m=0em=1/2,emh/|J;| =1;eentre m =1/2e m =1, em h/|J;| = 3. Novamente,
esses sao os valores de campo em torno dos quais as fases VSC sao induzidas. Nossos
resultados na figura 5.11 (b) mostram o comportamento da magnetizacao e entropia por
spin na presenca de frustracdo geométrica e desordem. E possivel notar que assinaturas
da estrutura de platés podem ser observadas, como os indicios de um platé com m = 1/2,
acompanhado de um platé de entropia finita entre as regides com fases induzidas. Esses
resultados reforcam a hip6tese de que o processo de polarizacdo do momento magnético
do cluster esta diretamente associado ao aparecimento de fases VSC induzidas por campo
magnético externo.

Quando outros tamanhos de cluster sdo considerados, o efeito de campo externo
sobre a magnetizacdo do sistema muda significativamente. Como o aparecimento de

A rede checkerboard é por vezes denominada de rede pirocloro bidimensional. De fato, é possivel obter
a rede checkerboard ao projetar em um plano a rede pirocloro tridimensional (MOESSNER; SONDHI, 2001).
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saltos e platds de magnetizacao podem ser associados ao aparecimento de fases VSC,
ns também é importante para os diagramas de fase 7'/J versus h/J. Na figura 5.12
(a), é exibido o diagrama de fase para n, = 16 na presenga de frustragcdo geométrica
(J1/J = Jo/J = —1). Nesse caso, quatro domos da fase VSC sao observados em baixas
temperaturas. Cada um dos domos esta associado a um salto de magnetizagdo do caso
sem desordem, cujas assinaturas podem ser identificadas na figura 5.12 (b). Também &
possivel notar que a degenerescéncia associada as regides com platés de magnetizagéo é
manifesta através de uma alta entropia por spin, mesmo em temperaturas baixas (na figura
5.12 (b), T//J = 0.04). E interessante notar que o domo em h/.J ~ 4 é caracterizado por
temperaturas de congelamento mais altas que os outros domos. Esse domo ocorre para
valores de campo nas proximidades de um salto de magnetizacéo entre os platés m = 1/2
e m = 7/8. Em particular, esse salto de magnetizagado é o maior dentre os exibidos por
esse sistema, o que permite afirmar que quanto maior o salto de magnetizagdo mais altas
serdo as temperaturas em que sera possivel observar o congelamento induzido por campo
externo. Para confirmar essa relacdo, podemos verificar que o domo que ocorre para
h/J = 6 é o menor dos quatro domos e esta associado ao menor salto de magnetizagao,
que ocorre entre os platds comm = 7/8em = 1. E importante ressaltar que os resultados
para n, = 16 reforcam que o processo de polarizacao entre platdés de magnetizacao esta
relacionado ao aparecimento de fases VSC induzidas por campo externo.

5.2.2 Modelo de Sherrington-Kirkpatrick com clusters antiferromagnéticos

Uma das abordagens teoricas anteriores para o problema das fases induzidas por
campo externo foi proposta por Vieira, Nobre e Costa (2000), que consideraram um modelo
com acoplamentos do tipo SK entre spins vetoriais e termos anisotropicos. Nesta secéo,
propomos uma abordagem sem a necessidade de termos anisotrdpicos. Além disso, no lu-
gar de spins vetoriais, consideramos spins de Ising buscando introduzir um modelo minimo
para o fenébmeno das fases vitreas induzidas por campo externo. Considerando os resul-
tados descritos na secéo anterior para o modelo de van Hemmen com clusters, adotamos
o formalismo com clusters do modelo SK, como introduzido na se¢do 2.2. Em particular,
buscamos demonstrar com esse estudo que o aparecimento de fases induzidas por campo
também pode ser observado nessa abordagem com clusters. Portanto, é interessante es-
colher estruturas de clusters simples, que permitam explorar efeitos de interagdes dentro
dos clusters. Para tal, escolhemos dois sistemas: um composto por clusters triangulares
(ns = 3) e outro com clusters quadrados (n, = 4). Apés realizar o tratamento analitico do
modelo de Sherrington-Kirkpatrick com clusters, proposto por Soukoulis (1978) e descrito
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Figura 5.13 — Diagrama de fase temperatura versus campo magnético externo versus de-
sordem para o cluster triangular com J; = —1. As regides em cor cinza s&o caracterizadas
por A4 < 0, indicando o aparecimento de um estado VSC. Transi¢coes de primeira (ou
segunda) ordem sao indicadas por linhas tracejadas (ou soélidas).
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Fonte: Autor.

na se¢ao 2.2, chegamos ao hamiltoniano efetivo

2
HES(z) = - Z 0i0; — 5 J —q)S* — J\/qzS — hS, (5.3)

onde ¢ = ((S)?). e ¢ = ({S?))., com (---). denotando a média sobre z, que segue uma
distribuicdo gaussiana com média zero e variancia um. Além da analise do parametro de
ordem ¢, transi¢des de fase foram identificadas através da energia livre por spin,

kT 2 72 +oo
CL o) (@ — ¢°) — Dz1InTre PR , (5.4)

—0o0

/= Ng 4
e do autovalor proposto por de Almeida e Thouless (1978), A a1, que € dado pela equacao
(B.4).

Na figura 5.13, reunimos diagramas de fase 7'/|.J;| versus h/|J;| para diferentes va-
lores de desordem J/|.J,| e para n, = 3. Em particular, as areas cinzas identificam regides
para as quais A4 < 0, 0 que caracteriza o aparecimento de uma fase VSC. Quando a
desordem é forte o suficiente, o diagrama no plano 7'/|.J;| versus h/|J;| nao difere quali-
tativamente daquele obtido para vidros de spin can6nicos (ALMEIDA; THOULESS, 1978),
nos quais a 7'y diminui com o aumento de h. Um diagrama que caracteriza esse regime
de desordem mais forte é exibido na figura 5.13, para J/|J;| = 0.6. Porém, quando re-

duzimos a razéo J/|Ji|,
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Figura 5.14 — Magnetizacéo e derivada da magnetizagao (dm/dh) como fungéo do campo
externo do sistema composto por clusters triangulares sem desordem (J = 0) e com inte-

ragOes intracluster antiferromagnéticas J; = —1 para (a) 7'/|Ji| = 0.01 e (b) T'/|J1| = 1.
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Fonte: Autor.

encontrados para o modelo SK canbnico. Em particular, uma reentrancia é observada
para .J/|.J;| < 0.5. E importante ressaltar que o cluster triangular no leva & destruigdo da
fase VSC em h = 0, porém, & possivel observar que, para desordens fracas, a 7y diminui
para campos fracos e volta a aumentar para campos intermediarios. De fato, conforme
J/|J1| diminui, a regido com quebra de simetria de réplicas induzida por campo externo
aproxima-se de h/|J;| ~ 2. Esse é um resultado particularmente interessante quando
analisado levando em consideracdao o comportamento da magnetizacao por spin do sis-
tema sem desordem, como faremos a seguir.

Na figura 5.14, apresentamos a magnetizacao e a derivada da magnetizacdo em re-
lacdo ao campo como fungdes do campo externo para o sistema triangular sem desordem
em duas temperaturas. Para baixas temperaturas 7'/|J;| = 0.01, o sistema exibe dois sal-
tos de magnetizagéo, em h/|J;| = 0 e h/|J;| = 2. O primeiro salto esta associado a quebra
de invariancia por inversao de spin, o que leva a um platé de magnetizagdo m = 1/3, para
h/|Ji| > 0. Quando h/|J;| > 2 o campo magnético é forte o suficiente para suprimir o
efeito das interacdes intracluster, levando a completa polarizacdo do momento magnético
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Figura 5.15 — Derivada da magnetizacdo como fun¢gdo do campo externo para o sistema
composto por clusters triangulares para diversos valores de desordem em (a) temperaturas
iguais a temperatura de congelamento na auséncia de campo externo e (b) 7'/| ;| = 1.
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do cluster. A derivada da magnetizagdo? dm/dh exibe picos agudos associados aos saltos
de magnetizacdo. O comportamento da magnetizacdo nesse regime de temperatura é for-
temente dependente da estrutra do cluster e das interagdes intracluster. Na figura 5.14 (b),
consideramos 0 comportamento da magnetizagéo e sua derivada para temperaturas mais
altas (7'/|J1| = 1). Encontramos que indicios dos saltos de magnetizagao néo sao visiveis
em m, porém dm/dh permanece exibindo dois maximos, que podem ser considerados
manifestagbes das interagdes intracluster. Os diagramas de fase na figura 5.13 podem ser
interpretados levando em consideracao a existéncia do salto de magnetizacdo na auséncia
de desordem. Quando .J/|J;| diminui, as interagdes intracluster tornam-se mais relevantes,
e a fase induzida por campo externo passa a ocorrer para valores de campo mais proxi-
mos de h/|.Ji| = 2. Isso indica que a fase induzida por campo esté associada ao processo
de polarizacdo do momento magnético do cluster, de forma semelhante ao que ocorre no
modelo de van Hemmen com clusters, como discutido na se¢éo anterior.

Para identificar possiveis indicios de fases VSC induzidas por campo externo, estu-
damos o comportamento de dm/dh como fungdo do campo externo para diferentes inten-
sidades de desordem. Na figura 5.15 (a), apresentamos os resultados para temperaturas
que correspondem & temperatura de congelamento na auséncia de campo externo. E im-
portante notar que a 7y(h = 0) depende de .J, conforme mostra a figura 5.13. O principal
resultado é o fato de que para desordens mais fracas, um pico de dm/dh para h # 0 é
observado. Para o caso .J/|.J;| = 0.6, esse maximo desaparece. E importante notar que

2Nos referimos & derivada da magnetizacéo, no limite de campo zero, como sendo a susceptibilidade
magnética x. Aqui, no entanto, estamos considerando essa derivada em fungao de h.
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Figura 5.16 — Diagrama de fase temperatura versus campo magnético externo versus de-
sordem para o cluster quadrado com J; = —1. As regides em cor cinza s&o caracterizadas
por A4 < 0, indicando o aparecimento de um estado VSC. Transi¢cdes de primeira (se-
gunda) ordem sao indicadas por linhas tracejadas (s6lidas). O eixo .J/|.J;| foi alterado para
mais clara visualizagao.
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Fonte: Autor.

para esse valor de desordem nao ha fase VSC induzida por campo externo (ver a figura
5.18). Isso sugere que assinaturas na magnetizacao podem ser utilizadas como indicio de
um cenario favoravel a fases VSC induzidas por campo externo.

Como estamos interessados em regimes de desordem fraca e a 7'y é proporcional a
desordem nesse regime, € interessante investigar regimes de temperaturas mais altas, os
quais seriam mais acessiveis experimentalmente. Escolhemos 7'/|.J;| = 1, que pode ser
compreendido como um regime de temperatura em que as interagdes intracluster ainda
sdo relevantes, mas acima das temperaturas de congelamento obtidas nos diagramas de
fase da figura 5.13. Na figura 5.15 (b), apresentamos o comportamento de dm/dh como
fungdo de h/|.Ji| para esse regime de temperatura. Os resultados obtidos mostram que
mesmo em temperaturas acima da 7, 0 mesmo comportamento qualitativo & observado.
E possivel notar que o maximo em dm/dh induzido por campo externo é observado ape-
nas para os valores de desordem que permitem o aparecimento de fases VSC induzidas
por campo externo, como mostra a figura 5.13. Esse maximo indica que as interagdes
intracluster ainda sao relevantes para o comportamento magnético do sistema, uma vez
gue um comportamento semelhante é observado na auséncia de desordem, como mostra
a figura 5.14. Esses resultados sugerem que sistemas antiferromagnéticos desordena-
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Figura 5.17 — Derivada da magnetizacdo como fungdo do campo externo para o sistema
composto por clusters quadrados para diversos valores de desordem em 7'/|J;| = 2.
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dos com clusters que apresentam picos em dm/dh para valores finitos de campo externo
em conjunto com assinaturas de comportamento vitreo magnético sdo candidatos para a
observacao de fases VSC induzidas por campo externo.

Também exploramos um formato de cluster em que as interagdes antiferromagnéti-
cas geram a compensacao total do momento magnético do cluster. Os diagramas de fase
para esse cluster - uma plaqueta quadrada com intera¢des de primeiros vizinhos - sao
exibidos na figura 5.16. Para esse sistema, intera¢des antiferromagnéticas podem destruir
o estado VSC, como mostraram Silva et al. (2012b). Na auséncia de campo externo, um
cenario de forte competicéo entre as interagdes ocorre para .J/|.J;| =~ 0.60, o que ocasiona
o aparecimento de transicdes de fase de primeira ordem. E justamente nesse cenario com-
petitivo que um fenémeno particularmente interessante emerge para campos magnéticos
fracos: o aumento de h/|J;| eleva a temperatura de congelamento. Além disso, peque-
nas variagdes em .J/|J;| nessa regido competitiva podem levar a grandes variagdes no
intervalo de h/|.J;| em que fases induzidas ocorrem, como mostram os diagramas para
J/|Ji| = 0.60 e 0.59. Para desordens mais intensas, como J/|.J;| = 0.7 (ndo exibido na
figura 5.16), quando o campo externo aumenta, apenas a redugao usual de 7' ocorre, de
forma andloga ao obtido para n, = 3, quando J/|J;| = 0.60 (veja a figura 5.13). Para
intensidades menores de desordem, como J/|J;| = 0.50, ndo ha fase VSC na auséncia
de campo magnético, mas um campo finito pode levar ao aparecimento de fases VSC. Na
figura 5.16, é visivel que a regido com fase induzida aproxima-se de h/|J;| ~ 2 conforme a
intensidade da desordem diminui. E nesse valor de campo externo que ocorre a polariza-
¢éo do cluster no limite J/|.J;| — 0. Manifestagdes do regime com fase VSC induzida por
campo sao observadas no comportamento da magnetizagao, como indicam os resultados
na figura 5.17. Em particular, dm/dh exibe um maximo induzido por campo externo para
valores de desordem em que ha a indug¢ao do estado vidreo por campo externo de forma
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analoga ao que ocorre para ng = 3.

E importante ressaltar que os resultados apresentados acima envolvem varias apro-
ximagdes, como nao considerar interagdes AF entre clusters. Porém, alguns dos resulta-
dos obtidos sdo semelhantes aos obtidos para os compostos BiMnFe,Os (GHARA et al.,
2014) e TbIn;_,Mn, O3 (CHEN et al., 2018), especialmente para a plagueta quadrada com
J/|Ji| = 0.6 no regime de campos baixos. Nesses materiais, 0 pico da susceptibilidade
magnética - associado a um possivel estabelecimento de uma fase vitrea magnética -
ocorre em temperaturas maiores conforme o campo aumenta a partir de zero. Para o
composto BiMnFe;Og a temperatura de congelamento aparenta ter um maximo para um
valor finito de campo externo. Para Tbin;_,Mn,Os, o intervalo pequeno de campo externo
considerado por Chen et al. (2018) ndao permite identificar uma reducao da temperatura
de congelamento, o que pode ocorrer para campos magnéticos mais fortes. Além disso,
resultados susceptibilidade magnética sugerem a presenca de clusters e interagdes antifer-
romagnéticas nesses compostos. Portanto, os resultados para os compostos BiMnFe,Oq
(GHARA et al., 2014) e Tbin;_,Mn,O3 (CHEN et al., 2018) se alinham a nossa proposta
de que a presenca de clusters antiferromagnéticos em sistemas desordenados pode levar
ao aparecimento de fases VSC induzidas por campo magnético externo.



100



6 CONCLUSAO

No presente trabalho, estudamos sistemas desordenados e geometricamente frus-
trados em diferentes cenarios relevantes para os campos de matéria condensada e meca-
nica estatistica. No capitulo 4, apresentamos resultados para a relagdo entre desordem
e frustragdo geométrica com enfoque no aparecimento da fase VSC em baixos niveis de
desordem, um problema com grande motivacao experimental (MYDOSH, 2015). Visando
oferecer uma perspectiva mais geral de efeitos de frustracdo, apresentamos resultados
para um modelo J;-J, na rede quadrada desordenada com spins de Ising (SCHMIDT;
ZIMMER; MAGALHAES, 2015b), no qual a variagdo da razao r = J,/J; introduz diferen-
tes niveis de frustracdo (veja a secao 4.1). NOs encontramos que, quando a frustracao
geométrica € maxima (r = 0.5), o nivel de desordem necessario para obter a fase VSC é
menor do que no caso sem frustragdo geométrica (r = 0). Esses resultados sugerem que,
na presenca de frustracdo geométrica, a ordem de longo alcance antiferromagnética pode
ser desestabilizada mais facilmente pela desordem, o que se alinha a perspectiva apre-
sentada por Ratcliff et al. (2002), na qual materiais geometricamente frustrados poderiam
exibir hipersensibilidade a desordem, de forma que o congelamento de clusters ocorreria
mesmo em niveis de desordem muito baixos.

Uma discussao mais aprofundada € dedicada a rede kagome de Ising, a qual exibe
um alto nivel de frustracdo geométrica. Para esse sistema, consideramos os efeitos da
desordem de van Hemmen (SCHMIDT; ZIMMER; MAGALHAES, 2015a) e de Sherrington-
Kirkpatrick (SCHMIDT; ZIMMER; MAGALHAES, 2017), adotando um formalismo com clus-
ters para cada um dos tipos de desordem (veja a segéo 4.2). Nosso principal resultado €
que uma desordem infinitesimal é capaz de induzir o aparecimento da fase VSC no es-
tado fundamental. Além disso, no regime de alta frustragdo geométrica, encontramos
que Ty € proporcional a intensidade de desordem J e que um comportamento liquido
de spin classico pode ser estabelecido em uma temperatura 7™ proporcional a intera-
cao antiferromagnética J,. Embora tenhamos considerado modelos bastante especificos,
identificamos um mecanismo que pode estar presente em muitos sistemas reais, como
o composto CosMg(OH)sCl, (FUJIHALA et al., 2012), no qual indicios de um estado li-
quido de spin classico sdo observados em temperaturas acima do comportamento vitreo.
Nossa analise da termodinamica, incluindo calor especifico e entropia, indica que o0 ma-
terial Co3Mg(OH)sCl, pode apresentar a fase VSC ainda que niveis de desordem baixis-
simos estejam presentes. Porém, se as intera¢des antiferromagnéticas forem intensas o
suficiente, caracteristicas de um liquido de spin classico, como um platd de entropia finito
e um maximo arredondado do calor especifico, poderdo ser observados para 7' > T}
nesse sistema. Além disso, nossos resultados sugerem que clusters de spins muito pe-
quenos e fortemente correlacionados podem estar presentes, como indicam os resultados
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de difragdo de néutrons e rotagao/relaxagéo de spin de muon (FUJIHALA et al., 2012),
provendo hipersensibilidade a desordem. E importante notar que os modelos considera-
dos envolvem tipos diferentes de acoplamento desordenado, sugerindo que o mecanismo
observado é robusto perante diferentes tipos de desordem. Porém, mais investigacoes
experimentais sdo necessarias para uma melhor descricdo dos comportamentos vitreo e
liquido de spin classico no composto CozsMg(OH)sCl, (FUJIHALA et al., 2012). Além disso,
mais estudos analiticos e numéricos, incluindo diferentes tipos de desordem e flutuagbes
quanticas, poderao auxiliar na descricdo desse sistema. Uma extensao possivel do pre-
sente estudo poderia ser realizada ao incluir efeitos de flutuagdes quénticas, permitindo o
aparecimento de outros fendmenos interessantes, como as transi¢cdes de fase quanticas
(ZIMMER; SCHMIDT; MAZIERO, 2016).

No capitulo 5, apresentamos um estudo do efeito de frustragcdo geométrica em siste-
mas com clusters e desordem. Parte desse estudo foi realizado no modelo de van Hemmen
com clusters na rede checkerboard (SCHMIDT; MORAIS; ZIMMER, 2016). Nessa rede, de
forma similar a rede quadrada .J;-.J,, é possivel controlar frustracdo geométrica ao variar
a razdo entre os acoplamentos (r = J,/.J;). Porém, o maximo de frustragdo dessa rede
corresponde a r = 1. Em um primeiro estudo, obtivemos os diagramas 7' versus J; para
investigar a possibilidade de reentrancias. Verificamos que o cenario competitivo entre in-
teracdes intracluster e desordem intercluster leva ao congelamento inverso na auséncia
de frustragdo geométrica. Quando a frustragdo geométrica é levada em consideracao, o
congelamento inverso ocorre apenas quando os clusters sdo maiores que um certo tama-
nho (ns > 16). Os resultados para a termodinamica do sistema indicam que a frustragéo
geométrica aumenta a entropia das fases PM e VSC, porém esse aumento é mais pronun-
ciado na fase desordenada, impedindo uma fase PM com entropia menor que a fase VSC
quando os clusters sdo pequenos. Além disso, propomos que o crescimento do tamanho
do cluster introduz um aumento da degenerescéncia relativa entre estados descompensa-
dos e compensados, de tal forma que clusters maiores podem trazer uma vantagem entré-
pica para a fase VSC, favorecendo o congelamento inverso. Essa hipétese alinha-se aos
resultados prévios para sistemas spin-1, no qual a imposi¢éao de um parametro de degene-
rescéncia relativa favorece o aparecimento de transicées inversas (SCHUPPER; SHNERB,
2004, 2005; CRISANTI; LEUZZI, 2005). Ainda no modelo vH com clusters, investigamos
as transic¢des inversas em diagramas 1" versus h, focando nos efeitos da competigéo entre
interacOes entre clusters e intracluster (SCHMIDT; ZIMMER; MAGALHAES, 2018). En-
contramos que interagcdes competitivas favorecem o congelamento inverso para campos
magnéticos finitos. Nesse contexto, no entanto, o tamanho dos clusters parece nao ter
papel importante nas transigdes inversas. Embora tenhamos considerado uma abordagem
particular, nossos resultados reforgam que sistemas desordenados com clusters antifer-
romagnéticos (incluindo aqueles com frustracdo geométrica) sdo candidatos para exibir
congelamento inverso.
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Finalmente, também investigamos o fendmeno das fases vitreas magnéticas indu-
zidas por campo externo (secéo 5.2). Nesse caso, adotamos um formalismo com clusters
antiferromagnéticos e desordem, motivados pelas observagdes experimentais nos com-
postos BiMnFe;O4 (GHARA et al., 2014) e Tbin;_,.Mn,O3; (CHEN et al., 2018). Nesse
contexto, focamos no limite de desordens fracas nas formulagées com cluster dos mode-
los VH (secado 5.2.1) e SK (secéo 5.2.2). Em ambas as abordagens, encontramos indi-
cios de que o processo de polarizagdo do momento magnético do cluster entre platdés de
magnetizacdo é um mecanismo que leva ao aparecimento de fases VSC induzidas por
campo externo. Em particular, frustracdo geométrica mostrou-se um ingrediente capaz de
aumentar o numero de fases induzidas por campo externo ao introduzir mais platés de
magnetizagado. Além disso, no modelo SK com cluster obtivemos indicios de que maximos
na derivada dm/dh induzidos por campo externo, podem indicar um cenario favoravel para
fases VSC induzidas por campo externo em sistemas desordenados. Investigagdes futuras
incluindo clusters maiores e uma analise mais completa da estabilidade da solu¢ao com si-
metria de réplicas permitirdo detalhar melhor a fenomenologia aqui apresentada. Em uma
perspectiva mais geral, a presente tese mostra que a combinagédo de interagdes antifer-
romagnéticas e desordem € uma fonte de diversos fenédmenos magnéticos interessantes.
Em particular, nossos resultados indicam que a presenca de graus de liberdade compos-
tos, associados ao momento magnético dos clusters, pode ser um ingrediente importante
nessa rica fenomenologia.

Com relacao a perspectivas futuras, acreditamos que muitos dos estudos apresen-
tados nesta tese podem ser ampliados. Além dos trabalhos propostos acima, uma questao
interessante diz respeito a estabilidade da fase vitrea induzida por campo externo quando
interagcOes antiferromagnéticas entre clusters sdo introduzidas. Um resultado possivel é
gue a energia livre do estado antiferromagnético seria menor que a da fase VSC, tornando
o fenémeno descrito na presente tese bastante dificil de ser realizado em materiais mag-
néticos. Porém, em um estudo recente, mostramos que a rede cubica de corpo centrado
exibe um comportamento VSC induzido por campo externo quando um acoplamento de-
sordenado de van Hemmen é considerado entre clusters (FRANTZ; SCHMIDT; ZIMMER,
2019). Um trabalho analogo, mas considerando acoplamentos desordenados seguindo o
modelo SK, também contribuiria para o entendimento desse tépico de pesquisa. Outra
linha de pesquisa particularmente interessante € o estudo de modelos em que campos
transverso e/ou aleatérios sdo considerados no modelo SK com clusters. Isso permitiria
investigar se esses campos também levam ao aparecimento de fases VSC induzidas por
campo externo. Um resultado recente para o modelo J;-.J; de Ising quéantico indica que
campos transversos podem transformar transicbes de primeira ordem em transicbes de
segunda ordem (KELLERMANN; SCHMIDT; ZIMMER, 2018). Essa criticalidade induzida
por flutuagdes quanticas foi recentemente explorada no contexto de sistemas ferroelétricos
(CHANDRA et al., 2018). Uma questao interessante diz respeito ao efeito de desordem
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nesse fendmeno, algo a ser explorado em um trabalho futuro.
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APENDICE A — TERMODINAMICA DO MODELO DE VAN HEMMEN COM CLUSTERS

A entropia por spin do modelo de van Hemmen pode ser obtida através da energia
livre, dada pela equacgéo (2.21). Essa equacgao pode ser reescrita em uma forma conveni-
ente para o procedimento a seguir, de forma que,

f = kB <<ln{Tre 5H€”}> ﬁjq2ns>
= kB <1n{Tre BH?ff}> en T ln{e‘ﬁ‘]q%s})
= kB e B ns o—BH. )
e—
— kB Hepr+Jqns) )
( In{TrePWHers }>§’77
= —ksT <<ln{Tre_ﬂHMF}>§m> (A.1)

S

onde Hyr = Hesp+Jg*ns, com H, sy dado pela equagéo (2.22), e denotamos o parametro
de ordem de van Hemmen por ¢, o qual é dado pela equacao (2.20). Conhecendo a energia
livre, € possivel obter a entropia seguindo por dois caminhos distintos, mas equivalentes.
Um destes caminhos é utilizar a relagéo f = u — T's, que permite escrever

u—f
T

S =

(A.2)
onde

o8f 1 0 <<ln{Tre_5HMF}>§7,7> (A.3)

W_ N ap

Lembrando que a média sobre a desordem' implica em uma integral sobre as variaveis ¢
e n e que o traco é uma soma sobre estados de spin, podemos escrever

B 1 1 0 (Tre*ﬁHMF)
o= _n_s Tre—BHumrF 0B
&m

1 1 O (e=PHmF
1 0 (er)
ns \ Tre=PHmF 0B .
n

B i< 1 ﬁMMWﬂgwm> (A4)
n
&n

Tre—BHmF op

'A média sobre a desordem implicara, para ¢ e 7 gaussiano, em uma integracdo sobre uma variavel
gaussiana x uma vez que se ¢ e 7 s&o gaussianos com variancia um e média zero, entdo (¢ + n)/v/2
também sera.
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Neste ponto, é necessario obter

0 (BHur)

B O e + HMFa (5)

98 95

O (Hyr)
op

=0 =0 + Hyp (A.5)

E importante lembrar que H,,» depende de ¢, o qual depende de /3. Explicitamente,

O0(BHunr) O (—Jq(E+n) >, 00+ Hy+ Jg*ny)

35 = B 95 + Hyp
= —BJ(E+n) ;azg—g + 62Jnsqg—g + Hur
— 52_2 (-J(§ + 1) Z:ai + 2Jnsq> + Hyr (A.6)

Assim,

= ! —1 aq —BHMF
“= n_s <Tre—5HMF Tr [5‘]% <_(€ +n) Z o; + 2”SQ> + HMF] e >5 (A.7)
! ’n

Reescrevendo H,;r e lembrando que ¢ ndo é afetado pelas médias termodinamica ou
sobre as variaveis ¢ e 7,

Tr [5‘]3_; (=(€+m) X 00+ 2nsq) + HMFi| e~AHeps+Ja%ns)
Trefﬁ(Heff‘i’JanS)
&n

e_ﬁjqzns Tre_ﬁHeff
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&m

<5J§—g <—(f+77);m —|—2nsq) —|—HMF>>£
= nis BJ% <<_(§+77);Ui>>£ + 2n4q +<<HMF>>§,77 7 (A.8)

onde ((---))¢, denota ambas as médias, sobre a desordem e sobre a distribuicao de
Boltzmann cujos valores de energia sdo dados por H.ff. Usando a expressao para g,
identificamos que o primeiro termo cuja média deve ser calculada corresponde a —2n.q.
Assim, os termos entre parénteses sao eliminados, restando apenas,

1 1

1
u=- ((Hvp))e, = o (Hers + Jang)),, = o (Heps))e, + 14 (A.9)
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Uma segunda rota para obter a entropia € a derivagao direta de f:

_of
ar
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Calculando as derivadas parciais, temos
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Assim,

kB Ng Tre—BHMF

s (In{Tre?furl) . Z<Tr(ﬁJ 7 (€ +m) X 00 — 2qn] + %)eﬁHMF>
ns
&n

(A.14)

Usando a equacao (A.1), identificamos que o primeiro termo a direita da igualdade
da equacgéao acima € — f. Rearranjando os termos, temos

J <Tr% (€ + 1) 32, 01 — 2qn] e PHur > il < TrHyypePHr >
&m &m

Tre—BHMmF Ng Tre—BHmF

== —pf+

kg kpns

(A.15)
Neste ponto, vale lembrar que ¢ ndo segue uma distribuicao qualquer e nao é afetado pelas
médias termodinamicas ou sobre a desordem. O mesmo vale para derivadas de g. Além

disso, podemos utilizar Hy» = H.ss + Jg?ns no pendltimo e dltimo termos da equagao
acima, o0 que permite escrever

d(q
é:—ﬁﬂk‘fns a(T)<< & +) Zo—z—zqns>>5 +n%<<HMF>>£ (A-16)
)M )7

uma vez que o termo envolvendo uma exponencial de J¢*n, pode ser fatorado e eliminado

do calculo de valores médios. Podemos usar a equagao para o parametro de ordem de
van Hemmen (veja equagéo (2.20)) e chegar a conclusao que (((§ +1) >, 0i))en = 2qns.
Isso nos permite escrever que

<<(§+77)20i—2qns>> =<<(£+n>Zai>> — 2qn, = 0. (A17)
¢ &n ¢ &n

Utilizando o resultado acima e a equacgao A.9, a entropia em unidades de kg passa a ser
S
— = —03f + Bu. (A.18)
B

O fato dessa equacao ser equivalente a equacéao (A.10) mostra que as duas abordagens
apresentadas sédo equivalentes. Portanto, a entropia por spin do modelo de van Hemmen
com clusters € dada por

S

= (T ), 4 B )en) (A19)



APENDICE B — QUANTIDADES TERMODINAMICAS E ANALISE DA SOLUCAO COM
SIMETRIA DE REPLICAS DO MODELO DE SHERRINGTON-KIRKPATRICK COM
CLUSTERS CORRELACIONADOS

Na abordagem da teoria de campo médio com clusters correlacionados ndo ha
expressao variacional para a energia livre. No entanto, € possivel calcular a energia interna
considerando as diferentes contribuicbes provenientes da desordem e das interagdes de
curto alcance. Assim, seguindo Soukoulis (1978), a energia interna por sitio € dada por
u=U/ng

0o ns 2
u = —F:il /_sz< > 0'in> +§Zs (¢* — ), (B.1)
(4,3) HER}S}(Z)

onde a média é calculada com relagdo ao hamiltoniano efetivo da solugdo com simetria de
réplicas (Hﬁ?(z)), Dz = dze *"/2/\/2r e a soma é realizada sobre os pares de primeiros
vizinhos dentro do cluster. « leva em consideracao as interacdes entre clusters, de forma
que k = 4/3 (ou k = 2) para a rede kagome (ou a rede quadrada). E importante notar que
esses valores de x sdo especificos para as escolhas de clusters nas figuras 3.2 € 3.3. O
calor especifico pode ser derivado da energia interna por sitio

ou
Cm = (E)_T>h' (B.2)

Essa quantidade € também chamada de calor especifico magnético. Para o modelo SK
com clusters correlacionados, obtivemos essa quantidade a partir de derivagao numérica.
Isso permitiu estimar a entropia por sitio ao obter, também numericamente, a seguinte

integral
S

- /T “m T = In(2) — /Oo S g (B.3)
Mg o I" r 1 ’

onde usamos o fato de que a entropia por spin de um sistema composto por spins de Ising,
no limite 7" — oo, é igual a In2. A escolha de integracado partindo de altas temperaturas
ao invés de iniciar pelo estado fundamental é apropriada por duas razbées. Primeiro, na
auséncia de desordem, essa abordagem permite estimar a entropia residual - a entropia
do estado fundamental - fornecida pela TCMCC para a rede kagome antiferromagnética. O
segundo motivo é que, na presencga de desordem, a instabilidade da solugdo com simetria
de réplicas se manifesta através de quantidades termodinamicas com resultados inapro-
priados. Em geral, isso ocorre em regides de baixas temperaturas, permitindo o calculo de
quantidades termodindmicas em regimes de alta temperatura.

A andlise de estabilidade termodinamica pode ser realizada através do autovalor de
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de Almeida-Thouless (ALMEIDA; THOULESS, 1978; LAGE; ALMEIDA, 1982; KATAYAMA;
HOEIGUCHI, 1999). O modo do replicon é dado por

2

Se Aar < 0, a solugdo é instavel. E importante notar que, ao contrario do caso Ising
candnico (no qual (o?) = 1), (S? >HRS( ) € uma funcéo dos parametros do sistema.
Por fim, podemos calcular também a magnetizacao por sitio, que é dada por

—BHRS (z)
1 [ Tr oe Pleff

m=— | Dz 209 : (B.5)
Nng — 0 TI‘€ ﬁprf( z)

e a susceptibilidade magnética a campo zero pode ser obtida por derivagdo numérica da

om
X = (%) - . (B.6)

Para a rede quadrada com interacOes antiferromagnéticas, € interessante obter a mag-

equacao acima

netizacdo de sub-redes, dada por m, = (m, — my)/2, onde m, (ou m;) corresponde a
magnetizagdo da sub-rede a (ou b), conforme ilustrado na figura 3.2. De fato, m, € o
parametro de ordem da fase antiferromagnética.



APENDICE C - CONSTRUCAO DE DIAGRAMAS DE FASE: O MODELO DE VAN
HEMMEN NA REDE QUADRADA FRUSTRADA

No presente apéndice discutimos a construcao dos diagramas de fase apresenta-
dos na secdo 4.1. Em particular, apresentamos na figura C.1 os resultados para J/|.J;| = 2
e r = 0. No painel (a) € exibido o diagrama de fase unidimensional, o qual exibe as fases
do sistema no espectro de temperatura relevante para a discussao a seguir. Para construir
um diagrama de fase € importante explorar as fases possiveis, 0 que no modelo efetivo em
questao implica em obter diferentes solugbes para os parametros autoconsistentes. Por
exemplo, uma solugéo possivel é a trivial' (g, = 0 e mar = 0), que caracteriza a fase
PM. A energia livre para essa solugao € apresentada nos painéis (b) e (c) da figura C.1 (veja
a linha pontilhada). Outra solugcao possivel em temperaturas baixas é assumir ),z = 0
e mar # 0, 0 que corresponde a uma solugao antiferromagnética, cujo comportamento
dos parametros de ordem € exibido no painel (d). A energia livre dessa solugédo corres-
ponde a linha sélida nos painéis (b) e (c). Também é possivel considerar que @,z # 0 e
mar # 0 em baixas temperaturas, o que implica nos parametros de ordem apresentados
no painel (e) e na energia livre identificada pela linha com tragos e pontos. Essa solu-
cao corresponde a uma fase mista (indicada por AF+VSC no diagrama de fase do painel
(a)). Finalmente, também podemos considerar uma solu¢dao em baixas temperaturas com
Q.u # 0emapr = 0, que corresponde a solugdo VSC pura, cuja energia livre € dada pela
linha tracejada.

Do ponto de vista computacional, uma estratégia para obter cada uma das solu-
¢Oes acima é iniciar a autoconsisténcia com valores para os parametros que satisfazem
a solucao desejada. Ao aumentar a temperatura, é aconselhavel utilizar o resultado dos
parametros da ultima temperatura considerada, objetivando que a préxima solugao auto-
consistente corresponda a fase desejada. Em geral, se a diferenga entre temperaturas for
pequena, 0 aumento da temperatura permitira permanecer na solucao de baixas tempera-
turas até que a solucgéo trivial seja obtida em altas temperaturas.

Para construir o diagrama de fase, vamos iniciar pelo regime de baixas tempera-
turas. Nesse regime, como mostra a figura C.1 (b), a solucao associada a fase AF é a
que apresenta a menor energia livre. Conforme T aumenta, a energia livre das solugcdes
AF+VSC e VSC aproximam-se da energia livre associada a solugao AF. Para uma dada
temperatura, as energias livres das solugoes AF e AF+VSC se cruzam - no ponto indicado
pela seta no painiel (c) - e a energia livre associada a fase mista passa a ser a menor.
Isso caracteriza uma transicéo de primeira ordem (ou descontinua). Embora a energia li-
vre associada a fase VSC também cruze com a energia livre da fase AF, o minimo global

'Por simplicidade, nao vamos discutir aqui a possibilidade de solugdes com mgar # 0. Uma vez que
estamos tratando de um diagrama para r = 0, podemos descartar essa solugao.
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Figura C.1 — Resultados para o modelo de van Hemmen com interagdes antiferromagné-
ticas entre primeiros vizinhos (J; = —1), sem interagdes entre segundos vizinhos (r = 0)
e com desordem entre clusters (J = 2). Em (a) é exibido o diagrama de fase para os
parametros descritos acima, considerando apenas a variacao da temperatura normalizada
T/|Jy|. Transicdes de fase continuas (ou descontinuas) séo indicadas por linhas verticais
solidas (ou pontilhadas). Os outros painéis mostram os resultados para energia livre (em
(b) e (c)) e parametros de ordem (em (d), (e) e (f)) que permitem construir o diagrama de
fase, conforme discutido no texto. Em particular, o painel (b) exibe a convengao de linhas
adotada na figura para cada solucao inicial considerada em temperaturas baixas. A seta
no painel (c) indica a localizagao da temperatura em que uma transi¢ao de primeira ordem
ocorre.

r=0 (a)
T/13,j=2 AT+

0.1 1 TI//J1/

; W_ :

e,

fo2s | \'\; .

-——-VSC
-35 e AF+VSC ]

Fonte: Autor.
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Figura C.2 — Resultados para o modelo de van Hemmencom J, = —1,r=0e J = 2. Em
(a) é exibida a energia livre e em (b) os parametros de ordem correspondentes.
T T T T T T T T I T T T T
2 (a) _
25 —
[y ]
35 - —
4 -
1 _m;lf_r ______________________________________________________________
0.8 |-
06
04
02
Qvr
O 1 1 1 1 1
0.1

Fonte: Autor.

permanece sendo associado a fase mista, como pode ser observado no painel (c). Po-
rém, as energias livres das fases mista e VSC pura se aproximam conforme a temperatura
aumenta, até que passam a ter o mesmo valor. A temperatura em que isso ocorre € iden-
tificada através da andise do comportamento do parametro de ordem m 4 (veja o painel
(e)), o qual vai a zero na transicao entre a fase mista e a VSC pura. Essa transi¢do € de
segunda ordem (ou continua). No ponto em que ocorre a transicdo para a fase VSC, o
parametro de ordem ¢,y passa a ter o mesmo valor nos painéis (e) e (f). Como mr = 0,
as energias livres sao idénticas, como exibido nos painéis (b) e (c). Essa solugdo, com
¢,z # 0 permanece correspondendo ao menor valor de energia livre até que o aumento
de temperatura reduza ¢,y até zero. Isso ocorre através de uma variagdo continua desse
parametro, caracterizando uma transicao de segunda ordem, como mostrado no painel (f).

Em particular, a descricdo das transi¢des de fase acima levardo a pontos represen-
tados em uma linha vertical (J/.J; = 2) no diagrama T'/|.J;| versus J/|J;| parar = 0, o qual
€ exibido na figura 4.3 . De fato, para cada diagrama associado a um valor de r, é neces-
sario obter as transi¢des para varios valores de J/|J;| seguindo procedimento analogo ao
descrito acima. E importante ressaltar que a figura C.1 ndo exibe valores dos parametros
de ordem que correspondem a solugdes apropriadas do modelo. Em particular, a solugao
apropriada para a energia livre - que corresponde ao menor valor de energia livre dentre
todas as solugdes possiveis - e para os parametros de ordem sdo mostrados na figura C.2.
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APENDICE D — ASPECTOS COMPUTACIONAIS

A viabilidade computacional dos problemas abordados é um aspecto relevante na
presente tese. Os problemas numéricos subjacentes aos modelos considerados foram
resolvidos escrevendo algoritmos em linguagem Fortran 90. Trés aspectos foram identi-
ficados como relevantes para o custo computacional: o tamanho dos clusters; o nimero
de parametros autoconsistentes; e a presenca de desordem. Com relacdo ao tamanho de
clusters, é importante notar que um cluster com n, sitios implica em 2™ ~ 10° estados.
Esse nimero de estados torna-se relevante quando se leva em considera¢do a necessi-
dade de autoconsisténcia no calculo das equagdes bem como o processo de integracao.
Outro aspecto relevante diz respeito ao nimero de parametros a serem obtidos. Para o
estudo da rede kagome com desordem SK (secédo 4.2), seis parametros foram obtidos (g,
g, mT™, m~t, m™ e m~"). A autoconsisténcia foi resolvida utilizando o método iterativo
(ATKINSON, 1989) e aspectos envolvendo a convergéncia foram relevantes. Por exemplo,
no regime de baixas temperaturas, a utilizacdo de um método iterativo para os parametros
autoconsistentes ¢ e ¢ do modelo SK com clusters apresentou uma persistente conver-
géncia para a solucao paramagnética, especialmente em baixas temperaturas (17" < J).
Esses problemas foram contornados utilizando uma abordagem com mistura de solugoes,
a qual consiste em atualizar o valor dos parametros autoconsistentes (g e ¢) utilizando uma
média ponderada dos valores da iteragdo atual e da anterior. Embora isso aumente o custo
computacional, devido a lenta convergéncia, permite encontrar a solugdo autoconsistente
VSC com mais facilidade. Finalmente, é importante notar que os efeitos de desordem
nos problemas efetivos envolve a realizagdo de integrais numéricas. Embora diferentes
técnicas de integracao tenham sido utilizadas durante a elaboracdo desta tese, a regra
de Simpson (ATKINSON, 1989) mostrou-se suficiente para obtencao de resultados com a
acuracia necessaria dentro de um tempo computacional acessivel. Em geral, a integragéao
torna-se computacionalmente mais custosa nos regimes de baixas temperaturas, como
consequéncia, principalmente, do comportamento dos parametros autoconsistentes.

Embora detalhes na programagédo podem fazer grande diferenga no custo com-
putacional, discutiremos a seguir estimativas para o custo computacional dos problemas
abordados. Estas estimativas serao feitas considerando um notebook pessoal com proces-
sador Intel i7-7500U com velocidade de 2.70 GHz e meméria RAM de 8 GB. Os calculos
mais simples envolvem os limites sem desordem, como obtido para a rede kagome de Ising
(secao 4.2) e rede quadrada J;-J> (secao 4.1). Para exemplificar, estimamos que 1 hora
de computacao é suficiente para obter o diagrama de fases da figura 4.2. Incluir efeitos
de desordem van Hemmen no modelo J;-.J; eleva significativamente o custo computacio-
nal. Por exemplo, estimamos que cada diagrama de fase da figura 4.3 demanda 10 horas
de computagdo. Os estudos da rede kagome com desordem SK e da rede checkerboard
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com desordem vH e n, = 20, foram os que demandaram maior custo computacional. No
caso do modelo SK na rede kagome, embora o cluster tenha um tamanho intermediario
(ns = 12) o numero de parametros autoconsistentes eleva significativamente o custo com-
putacional. No modelo vH com n, = 20, apenas um parametro autoconsistente é calculado
mas o tamanho do cluster implica em um grande niumero de estados a serem considera-
dos. Estimamos que 1000 horas de computag¢do sao necessarios para obter os diagramas
de fase (ver figuras 4.10, 5.1, 5.4 e 5.5) e termodinamica (ver figuras 4.11, 4.12, 4.13 ¢ 5.3)
para cada um desses sistemas.



