











RESUMO

A combinagdo das fungdes de Green para operadores de criacao e Jn

]

truicao de bosons com as transformacdes de Holstein e Primakof{ g
utilizada na analise de sistemas antiferromagnéticos, isolante: ¢
anisotropicos, na regido de baixas temperaturas. 0s limites de ng-
tabilidade das fases éntiferfomagnética ¢ "spin-flop”, assim Coye!
a transicdo "spin-flop"-paramagnética sdo determinados em funcii, -
da temperatura. A Hamiltoniana modelo considerada leva em contly °
as interagoes de intercambio anisotrdpicas entre primeiros e Styun
dos vizinhos numa tede clibica simples e anisotropias de ion ﬁnigg,
dos tipos uniaxial ¢ ortorrdmbico. Em particular, as fronteira« gg
fase "spin—flop”—paramagnética§ dos antiferromagnetos NiClz.éHzo

C0C12.6H20, NiC12.4H20 e MnC12.4H20 sao determinadas e comparadys’
com os dados experimentais. As interacdes dipolares sio consideyg-
‘das explicitamente no cdlculo da fronteira de fase "spin-flop"~}4-

1

ramagnética do EuTe, obtendo-se boa concordincia com a experiéneig,
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INTRODUCAQ

Neste trabalho estudamos a determinacao das frontei
ras de fase de materiais antiferromagnéticos na regido de baixas
temperaturas. O diagrama de fase caracteristico de um antiferromag
neto uniaxial, com duas subredes e pequena anisotropia, € apresen-
tado na figura abaixo, onde o campo magnético externo (H) €& aplica

do ao longo da direcdo de facil magnetizagio do cristal.
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Figura 1 - Diagrama de fase tipico de um antiferromagneto

de baixa anisotropia com o campo paralelo ao '

eixo facil cristalino.

Para temperaturas abaixo da temperatura de transicao Ty (temperatu
ra de Néel) e campos magnéticos suficientemente pequenos, os spins
nas duas subredes sao alinhados paralela ou antiparalelamente em '
relagdao ao campo, a menos de pequenas flutuagdes térmicas relativa
mente a estas posi¢les de equilibrio: esta & a chamada fase anti -

ferromagnética.
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S¢ aumentarimos o campo magnético, para temperaturas menores que Tb
(temperatura do ponto bicritico), o sistema sofre inicialmente uma
transigdo de fase, com os spins das subredes girando abruptamente’
em relagzo ao campo, formando angulos de aproximadamente 90° rela-
tivamente a este. Essa rotacdo dos spins & chamada transicao "spin
- flop”. E uma transicdo de primeira ordem, com um grande aumento’
na magnetizagao do sistema, conforme pode ser observado pelo pico
relativamente alto e estreito da susceptibilidade diferencial mag-
nética (ver, por exemplo, Becerra, 1974, Rives e Benedict, 1975).
Com essa transigdo o antiferromagneto paésa da fase antiferromagné
tica para a fase ”spiﬁwflop”. Nesta fase, as magnetizagGes das sub
redes formam um mesmo dngulo com o campo magnético. Esse Angulo di
minui a medida que o campo magnético aumenta. Ocorre uma nova tran
sigdo de fase quando as magnetizacgoes das subredes se alinham com-
Qletamente com O campo magnético e 0 sistema passa da fase "spin -
flop" para a fase paramagnética. Essa transigdo & de segunda orden
acompanhaca for un rapido decréscimo na susceptibilidade diferenci
él,magnética. Para temperaturas maiores que Tb, ocorre ainda uma '
transicao de fase de segunda ordem entre as fases antiferromagnéti
ca e paramagnética. Por outro lado, quando o campo magnético & '
aplicado perpendicularmengé'ao eixo fdcil de magnetizagdo, temos '
apenas duas fases: "spin-flop" e paramagnetica, separadas por uma
linha de transi¢io de segunda ordem, conforme a.figura na pagina '

seguinte.
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Figura 2 ~ Diagrama de fase tipico de um antiferromagneto
de baixa anisotropia com o campo ortogonal ao

eixo facil c¢ristalino.

Como os métodos que empregamos sao validos assinto
ticamente para baixas temperaturas ( T << Ty }, os estudos que '
:fazemos estdo restritos apenas ds transigbes antiferromagnética-
"spin-flop™" e ”spin—flop”—paramagnética.Néo incluimos neste tra-
balho calculos de transigles de fase baseados na aproximaééo de '
campo médio, pois podem ser fﬁcilmente localizados na literatura.
Ver, por exemplo, Van Peski e Gorter (1954), Gorter (1957), Bla-'
zey ¢ colaboradores (1971), Becerra (1974). Recentemente, Yokoi’
(comunicagdo particular) obteve de uma maneira elegante e geral '
as expressOes de campo médio para as transigoes de fase num anti-
ferromagneto. | |

A andlise dos sistemas antiferromagnéticos apresen
ta de salda uma dificuldade que ate presentemente nao foi possi-'
vel resolver, ou seja, a determinagao do seu estado fundamental.'
Essa limitacdo também aparece no eétudo dos materiais ferromagné-
ticos, quando além da interacgdo isotrdpica de intercambio sio con
sideradas também, por exemplo, anisotropias devido as interacdes'

dipolares (Van Vleck, 1958).



Entretanto, apesar disso, Anderson (1952) e Kubo (1952) aplicaram’
com muito sucesso a teoria de ondas de spin, respectivamente, na
determinacao aproximada do estado fundamental de um antiferromagne
to e no estudo das propriedades termodinamicas dos antiferromagne-
tos em baixas temperaturas. Desta forma, o estado fundamental de '
um antiferromagneto & razoavelmente semelhante ao estado fundamen-
tal classico, com os spins de uma subrede apontando numa direcio '
e 0s spins da outra subrede na diregao oposta. Conforme apontou Ku
bo (1952), apesar da feoria de ondas de spin ser perfeitamente ri-
gorosa para o estado fundamental de um ferromagneto isotropico, '
ela ¢ apenas uma aproximacdo quande aplicada ao caso antiferromag-
nético. Entretanto, as dificuldades matematicas que surgem, quando
aplicamos as teorias de ondas de spin 2o0s estados excitados de um
‘ferromagneto isotrdpico, nédo sdo muito diferentes daquelas que apa
recem no tratamento dos estados excitados de um antiferromagneto.
Portanto, a determinacdo daé excitacoes elementares nos sistemas '
ferro e antiferromagnéticos apresenta o mesmo grau de dificuldade.
Nos trabalhos de Kubo (1952) e Oguchi (1960) o pon-
to de partida para a aplicagao da teoria de ondas de spin aos anti
ferromagnetos consiste em expressar os operadores de spin em ter-'

mos de operadores de criagio {« ) e destruigdo (e ) de desvios de

spin em cada ponto da rede, segundo as transformacOes de Holstein'

e Primakoff (1940) : S+’: SK_‘_ A 5‘9 — [45)\/L£L . (o:fog ) \/Lq,
S5 - 5, _ x5, = '2-5) r - el o £
* d ( ~ [s \ 25 )] ’
e 53 = S -~ M 5- ~ - OTC\.

- . + - .
onde 5 e o valor do spin e os operadores o ea sdo definidos por

A
<m*110tlm>=(m+i)é' . <M~1{&IM>=’V\VL s

numa representacio que diagonaliza 52 . Eles satisfazem as relacoes
q 24

de comutacao,

[<,ad=t: [ead= [, d]:0
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0 operador azm & chamado operador desvio de spin. Para um anti-'
ferromagneto com duas subredes, escrevemos, na realidade, um con-'
junto de transformag¢oes para cada subrede, conforme veremos no Ca-
pitulo III deste trabalho.
Quando a Hamiltoniana do antiferromagneto for expressa em termos '
dos operadores g-e o. , o problema fica reduzido d determinagdo dos
estados excitados de osciladores acoplados. A presenga do termo '
nao linear,;gpn):[%— g%gj%] nas transformacgdes de Holstein e Prima
makoff (H-P) torna o problema intrativel e algum tipo de aproxima-
gao deve ser realizada.

+ - — - - - - - - -
Os operadores & e O  s3o matrizes de dimensao infinita , a fim de

satisfazerem as relagdes de comutacao anteriores, enquanto gue 0O '
desvio de spin maximo em cada ponto da rede & 26 . Entretanto, con

forme H-P {1940), a discrepancia € apenas aparente, visto que des-

vios de spin maiores gue <5 nao ocorrem em sua teoria. Se fosse !

\\

possivel tratar exatamente o termo nioc linear fj{wﬂ): [L- L%%)]yp,
as interacoes cinematicas do trabalho de Dyson (1956) para o fer-'
%romagnetismo nunca apareceriam neste caso. Embora Kubo (195Z) apre
sente expansGeé rigorosas parafsbm) , COM o0& e 425 » aHamil-
toniana resultante ainda assim & de dificil tratamento. O procedi
mento usual € entdo expaﬁdir‘%(”\) em poténcias dellg%) e reter '
Iapenas 0os primeiros termos da expansdo. Isso & razoavel tendo em '’
vista o argumento de Dyson (1936) de que estados com m>25 ddao uma
contribuicdo desprezivel na regido de baixas temperaturas, de tal
forma que podemos desprezar as interagles cinemdticas. Muito embo-
ra Dyson afirme que as interacgoes dindmicas ndo sejam tratadas ri-
gorosamente com esse procedimento, Oguchi (1960) obteve essencilal-
mente o mesmo resultado de Dyson para as interacgOes entre as ondas
de spin.

Embora as transformagoes de H-P sejam as mais fre-'

quentcmente utilizadas, outras representacles também aparecem na'
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literatura. Por exemplo, as transformacdoes de Dyson - Maleev (Ma-

leev, 1958} dadas por .
. + Vo
sT= (25) Al

S (25)‘/-L [O\‘ - -2%5 o\+o\6\]

H

e 53:‘5-0\0\.

Nessa representagao os operadores 5" e 5 ndo sdo hermitianos e
as dificuldades matematicas que surgem sao do mesmo tipo (ndo li-
nearidade) que aparecem com as transformacoes de H-P (Rezende e
White, 1976). Na regido de baixas temperaturas a discrepancia en-
tre os dois formalismos & insignificante de acordo com Harris e
colaboradores (1971) ‘¢ Fittipaldi (comunicagdo particular). Neste
trabalho utilizamos apenas o formalismo de Holstein e Primakoff ,
retendo na familtoniana termos até ordem{é, de forma semelhante'
a realizada por Oguchi (1960).

A maior parte deste trabalho estd relacionada com
a Hamiltoniana dada pela eduagéo (1) do Capitulo I. Ndo vamos '
aqui discutir em detalhes as origens dos termos anisotrdpicos ali
‘presentes, visto que esse assunto & na realidade um capitulo i
pafte no estudo dos sistemas magneticos. Os artigos de Van Vleck'
(1931; 1937) e Yosida (1968), como também os trabalhos de revisao
de White (1970), Pryce (1957), Morya (1963), Kanamori (1963), Kef
fer (1966) se apresentam como excelentes referencias nesta mata-’
ria. Lembramos, entretanto, que a anisotropia nos parametros de '
intercambio pode ser explicada em termos da interagao pseudo-dipo
lar de curto alcance, introduzida inicialmente por Van Vleck !
(1937). Esta interacgdo surge devido a uma combinagao das intera-'
¢oes spin-Orbita e de intercambio, em perturbacdo de terceira or-
dem nos autoestados de dois ITons magnéficos no campo cristalino
(Coutinho, 1979). A anisotropia uniaxial de fon Unico (termo L) '
surge do tratamento da interagao spin-Grbita em segunda ordem de

perturbacdo do fon livre no campo cristalino (White, 1970),



enquanto que a anisotropia ortorrdmbica de Ion Unico (termo E) apa
rece normalmente em consequéncia do tratamento da interagao spin -
orbita em terceira ordem de perturbagdo do lon livre na presenga '
do campo cristalino (Nagamyia e colaboradores, 1955).

Neste trabalho aznalisamos a fronteira de fase "spin-
flop"-paramagnética de quatro sais antiferromagnéticos: NiCl,.6H,0
0, CoCl,.6H,0 e MnCl

NiCl,.4H .4H,0. 0s elementos de transigdo do

2 2 A 2
grupo do Ferro possuem a camada 3d incompleta, com um ou dois ele-
trons na camada 4s. Quando sao ionizados, a camada 3d fica direta-
mente éxposta ao campo cristalino dos fons vizinhos, de tal forma'’
que a segunda contribuicao mais importante para a Hamiltoniana é

devida ao campo cristalino (o primeiro termo & a energia de intera
cdo coulombiana interatdmica). O efeito do campo cristalino € que-

T

brar parte da degenerescéncia do Ion com relagdo ao momento angu-
iar orbital. Para a maioria dos Ions de metais de transigado em ’
cristais, o estado fundamental & ndo degenerado, o que implica no'
_Valor médio do momento angular nesse estado ser nulo (White, 1970)
Desta forma, a maioria das propriedades magnéticas desses Ions po-
dem ser expressas em termos de uma Hamiltoniana efetiva de spins.
Como ja dissemos, a origem dos termos anisotrOpicos na Hamiltonia-
na efetiva de spins, & dé&ido ao tratamento da interagdo spin-orbi
ta em segunda, terceira, etc... ordens de perturbagao na presenga’
do campo cristalino.

No caso dos ions de terras raras, o acoplamento da '
interagdo spin-orbita & maior que o efeito do campo cristalino,
pois os eletrons 4f desses metais, responsaveis pelo magnetismo, !
sdo blindados pelos elétrons externos‘Ss2 e 5p6. Entretanto, no ca
pitulo VI estudamos o antiferromagneto EuTe, cujo Ton AT possui'
momento angular orbital nulo. Neste caso a anisotropia apropriada’

para esse material € do tipo dipolo-dipolo magnético tendo em vis-

ta o alto valor do spin (S = 7/2).
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0 objetivo deste trabalho & a determinacdo das from-
teiras de fase ”spinﬁflop”—paramagnética e dos limites de estabili
dade para a transigao antiferromagnétice - "spin-flop" de um mode-
lo antiferromagnético anisotrdpico. Na fase paramagnética, a Hamil
toniana, dada pela equacgdo (1) do Capitulo I, ¢ analisada através’
de trés métodos diferentes: pelo método das fungoes de Green, pelo
método das equacgdes de movimento para os operadores de criacao e
destruicdo de ondas de spin, e pelo método variacional. As fases '
"spin-flop" e antiferromagnética sao analisadas através do método’
das fungoes de Green.
No apendice (B) deste trabalho damos uma breve expo-
sicio do método das fungdes de Green utilizadas neste trabalho e
as correspondentes referéncias bibliogrdficas. A idéia basica nes-
te método consiste em obter certas fungdes de correiagao de inte-’
resse, a partir das equagﬁes de movimento de funcgoes de Green con-
venientemente escolhidas. A‘principal dificuldade encontrada € que
a funcdo de Green fica relacionada com uma fungdo de Green de or-"
vdem superior, e desta forma obtemos uma cadeia infinita de equa-
goes acopladas: Necessitamos, portanto, de algum procedimento para
quebrar a cadeia infinita de equagdes. Bogoliubov e Tyablikov !
(1959) foram pionelros eﬁuéplicar as técnicas das fungoes de Green
aos problemas de ferromagnetismo. A solugao por eles encontrada pa
ra desacoplar essas equagdes cunsiste em desprezar as correlagoes’
entre as componentes transversais e longitudinais dos spins locali
zados em pontos diferentes da rede, para um ferromagneto com spin’
1/2 (desacoplamento RPA). Tahir - Khelli e ter Haar (1962) estende
ram o desacoplamento RPA para uma Hamiltoniana de Helsenberg para
qualquer valor de spin. Callen (1963} propos um novo desacoplamen-
to (CD) no qual as correlagdes transversais sdao levadas em conside
racdo. Na regido de baixas temperaturas e spin 521 o resultado ob

tido por Callen para a magnetizagdo espontdnea € consistente com
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Grecn diretamente para os operadores de criagao (d&j e destrui-’
¢ao (m?) de bosons. Um tratamento semelhante a esse foi realiza-
do por Leoni e Natoli (1971) para estudar as excitagoes elementa-
res. de um ferromagneto de Heisenberg, com anisotropia dipolar e
spin 1/2, emtermos de operadores de criagdo e destruicdo de fermi
ons. Em nosso caso empregamos explicitamente as transformagoes de
Holstcin e Primakoff, validas para qualquer spin S, e desacopla-~'
mos nossas egquacgoes de movimento no espago reciproco, através do
teorema de Wick-Bloch- de Dominicis (Tyablikov, 1967). Essencial-
mente, esse teorema, que-doravante chamaremos simplesmente teore-
ma de Wick, quando aplicado a um sistema de bosons, descrito por’
uma Hamiltoniana do tipo, }{ - —,Z' (‘QE OTEQ‘E + Bp eg ~o
A+ 4
 Bp2iap ) -

permite escrever o valor médio de um produto de um nimero par de'
operadores como uma soma dos produtos dos valores médios de dois
operadores. Por exemplo te-.-{ﬁ'os < el ey > =< ol ey 3. <0,% >
+<°.'10\3>.<o\1m4>+ <O:-'-°”‘!>'<°;,°‘3> ,

‘onde os valores médios sdo tomados num ensemble definide por }{-
Ao contrario de Leoni e Natoli, ndo desprezamos em'

nossos calculos os termos ndo diagonais < Ag 52 e<:4% OQE >,
que alteram significativamente a dependéncia dos campos criticos'
com a temperatura. Com este tipo de andlise determinamos as fron-
teiras de fase sem muitas complicagdes matematicas. A fronteira '
de fase "spin-flop'-paramagnética, por n0s determinada, € de se-'
gunda ordem, pois obtivemos a mesma expressao para 0 Campo crIti
co em fungde da temperatura, a partir de analises realizadas inde
pendentemente nas fases paramagnética e "spin-flop" (CapitulosI e
II). Para a fronteira de fase paramagﬁética—”spin—flop”,nossos re
sultados sao semelhantes aos obtidos por Cieplak (1977) na presen

ca de anisotropias ortorrombicas de intercdmbio ou de Ion Gnico,’

~ . 2 .,
com uma dependencia T" para o campo critico.
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Na presenca de anisotropias uniaxiais, a dependencia com a tempera
3/2

1

tura é T , reproduzindo os mesmos resultados de Anderson e
Callen (1964), no caso de desacoplamento Callen (CD) e os de Feder
e Pytte (1968), que empregam equagoes de movimento para os operado
res de criagao e destruigao de bosons e linearizam as respectivas'
equagoes, conforme discutiremos adiante.

No caso da transicdo antiferromagnética-"spin-flop",
nossa analise da conta do fendmeno de histerese, caracteristico '
das transigoes de fase-de primeira ordem, conforme pode ser visto
pelos campos criticos obtidos independentemente a partir das fases
"spin-flop" (Capitulo II) e antiferromagnética (Capitulo III). Pa-
ra T = 0K, nossas expressoes para os dois limites de estabilidade'’
se reduzem aos resultados obtidos por Anderson e Callen (1964) e
Wang e Callen (1964) no casc de anisotropia uniaxial de ion Cnico.

Ainda no caso particular de anisotropias uniaxiais '
de intercambio e ion ﬁnico,xobtemos 0s result;dos de Feder e Pytte
(1968). Ndo encontramos na literatura calculos desses limites de '
éspabilidade na presenga de anisotropias ortorrombicas de intercam
bio e fon Gnico, que alteram a dependéncia do campo critico com a
temperatura na transicao antiferromagnética-"spin-£flop" (Capitulo’
II1). Lembramos também qué, com excecao do calculo de Cieplak na
fase paramagnética, todos os outros autores naoc levam em conta a '
interagdo de intercambio entre segundos vizinhos. Tendo em vista '
que para a maioria dos antiferromagnetos que analisamos nos Capitg
los V e VI essa interagao & significativa, ndés a incluimos nos cal
culos que realizamos nas trées fases. ’

A fim de verificar a consistencia dos resultados ob-
tidos n0s também analisamos a fase paramagnética através de mais '
dois métodos diferentes : método das equacoes de movimento para os

operadores de criagao e destruigao, empregado, por exemplo, por Fe-

der e Pytte (1968) e Cieplak (1977), e método variacional, utili
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zado por Falk (1962 ; 1964).No primeiro método escrevemos as equa-

. + .
¢oes de movimento para 0s operadores de criagao A3 e destruigio’

© Jow +
e ! £
24 " 9+K= ":*f‘?/*.]

——

“k de bosons na forma, A 2=y [_O‘E ’ )'{]

e linearizamos ecssas equagoOes atraves de aproximacbes do seguinte’

tipo: " 4 +
oo on iy & Ay A D e -f'<0~,,_°3>0-

+
< O & o
1%y 2 3 + 232 Py

2.

onde o valor médio & tomado num ensemble de osciladores ndo intera
gentes. A fronteira de fase ”spin—flop”-paraﬁagnétiéa obtida com'
esse procedimento. € idéntica 3 determinada com as técnicas de fun
¢oes de Green ja discutidas énteriormente.

O tratamento variacional baseia-se na forma modifica
da do teorema variacional de Peierls (Falk, 1963), mais conhecido’
como desigualdade de Bogoliubov. Ele estabelece um limite superior
para a energia livre do sistema, na forma seguinte

Fy < Py, = <0-Ho >p
onde Ko € uma Hamiltoniana tentativa conveniente com Fxo e <f-ﬁ>x

a
calculados num ensemble definido por }6}. Com o auxilio das trans-

formagoes de H-P, }f € expressa inicialmente em termos de operado-

-f - - hi
res op e ap. A Hamiltoniana tentativa Hl e escolhida na forma de

- - - - ’ -r
um sistema de osciladores independentes, ou seja, K} = 2:;51 <z
K
onde &3 & a energia de uma particula que deve ser determinada.
Através de uma transformacido candnica entre os operadores & e Az,
z- 2

. - -» 1 - Y
do tipo, g = ey +vye <z ., com A~ §

El

0 lado direito da desigualdade acima € minimizado em relacdo aos '
parametros &7 e V7, obtendo-se desta forma duas equagdes que S3o
desacopladas atraves da aplicacao do teorema de Wick. Assim sendo,
a fronteira de fase pode - ser facilmenfe determinada, e obtemos o
mesmo resultado para o campo critico da transigio "spin-flop"-para
magnética em funcio da temperatura, que o obtido com o método das’

fungoes de Green. No trabalho de Falk (1964) & determinada a fron-
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lo V o método & aplicado para alguns cristais antiferromagnéticos,
e os resultados obtidos reproduzem melhor os pontes experimentais’
da fronteira de fase "spin-flop'-paramagnética que as expansoes as

sintdticas da teoria de ondas de spin.



CAPITULO I

ANTIFERROMAGNETO ANISOTROPICO NA FASE PARAMAGNETICA

A - METODO DAS FUNCOES DE GREEN NO ESPACO K

Consideremos a Hamiltoniana

) = 2
o 2 p

x X 3
[ 378 3 + 37slsT . 3¥s 5" +

i ] e )
x \ > ne
ZEL) - 7)) —anZ a7 (1)

onde 7. e . sdo, respectivamente, as interagbes de intercam -
. bio anisotropicas entre primeiros e segundos vizinhos de uma rede
cUbica simples; | & a anisotropia uniaxial de Ion uUnico (o eixo
facil & tomado como sendo 3~ ); E € a anisotropia ortorrombica '
de ion Unico e H & o campo magnético externo aplicado na dire-
cdo do eixo facil. Estamos levando em conta também os segundos vi-

zinhos, pois em alguns materiais que vamos analisar posteriormente

essa interacdo & importante.

Levando-se em conta que

+ X Y
5 = S o+ L5,
e g - _5: - A Ji?’ temos



r <= § N
- . 2
Sl A S + S % )+ 3¥s sy :] + L2 |5} +
E ty*© -\ ¥
) ; E LS"‘) - (5 ) ] he HH; Sa( (2)
e, b N < .
onde 7 j.i..}_z : -5 ( JJ-,-z_ + ‘31,4. )

Introduzimos a representacao de H-P (Holstein e Pri

makoff, 1940)

-r —
onde &, e = sao, respectivamente, os operadores de criacao e

destruicao de bosons no ponto o da rede. Na regiao de baixas tem-

. + .
peraturas que estamos considerando 3-*;--'<Q,<Qa<> << 1 ; por isso po

demos fazer uma expansao da funcgao fp"‘ (s) em fungao de S ,

_ 4
},{ (5) - L~ 7,"_"5‘*““0( , onde
i ¥ ¥ i
Z?E O N + + ... ou ainda ,
5 15 325> 2853
2
£ - 1.3 onde T = i- - e
25

Fels) = Lo (L-8)m 0 g el
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Efetuando-se uma transformada de Fourier para os op¢

_'.
radores &~ e &g

°< b
~Ma ,\“1,2:( -V . _ A-:f:(
6:-( = N ’.Z G\E A € oj- = N G‘E A
K po A
k.
obtemos
){ - )/(0 + ){J._, + }{11 (33.)
onde
Mo = 2w sTrY . 2
0 51- Lo :f\léz_S 7+ NSLL_ B MSMH (3b)
) Z§ [ 2355
=7 = éL‘S-Jl | S 53‘%’ 5oyt
: B T L P

- - )
+ [ 53 v g T

(3c)
= - L. =
4 4sn fo § [_z s 30
r ,V L r
Lrfar®y é L(‘jr};*l-.\.)—lsij‘j}r’l .
‘232-5715[2;;+?( ) = 23,537
3r2- - 5
2 RELT L ~dsL Y er ela e
[ (2-3:_5316_-):3 '1'-134_53_2_ Vl T-Q.E.S)
3 a3 152 % T
L=
[ 23253
N LA 1
3 Ls _] Toal
? ) G.\%-‘.z.-.LLC"?'R3 }

(3d)
Na expressao de XH estio sendo considerados ter -
mos até ordem U@ ; parte da corregao em ordem maior que !y esta

contida em }, nos termos que dependem de L e E .
Na expressao acima ¥ o= 'ﬁ:;?? Fal 5 e

! Sy

fﬁ = f: 2 Rhk.S sao respectivamente 0s

‘:;r
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fatores de estrutura para os primeiros e segundos vizinhos. Os in-
dices numéricos em Xq representam os vetores de ondas Correspon

dentes; assim por exemplo 3 - Kk

Utilizamos aqui o metodo das fungdes de Green no es-
pacgo % . Em geral, as funcoes de Green sao aplicadas diretamente
aos operadores de spin no espaco direto (Bogoliubov e Tyablikov , '
1959; Callen, 1963; Anderson e Callen, 1964; etc...}. Entretanto R
este caminho leva a equagdes que sdo muito dificeis de se desaco -
plar no caso de anisotropias ortorrdombicas de intercambic e jon '
Unico. Mesmo utilizando-se o desacoplamento RPA, caimos numa equa-
gao diferencial muito complicada que nao € possivel resolver ana -
liticamente. A combinagio de funcdes de Green no espago & com as
transformacgoes de [ - P torna o problema mais simples e o desa-
Coplamento pode ser facilmente realizado atravées da aplicacao sis-
tematica do teorema de Wick. Os resultados obtidos, no caso parti
cular de ausencia de anisotropias ortorrdmbicas sio idénticos aos
obtidos por Anderson e Callen quando estes usam o desacoplamento '
CD ("Callen Decoupling"}. Uma aplicagao do metodo das funcoes de '
Greén no espacgo * . com operadores de fermions, pode ser encontra
da em Leoni e Natoli (1971) no estudo das excitagoes elementares '
de um ferromagneto com spin Y, . No apéndice {B) deste trabalho '

apresentamos uma breve exposicao da teoria das fungoes de Green

incluindo também as principais referéncias encontradas na literatu

Ta.
Partindo-se da equagao de movimento para a funcao de
Green << =3 ,:axi >>
-4 ) +
< G - - - = —— - - . N
€ camy ;o= A< “3 ) > v << [oxA,){]} gy D¢

e levando-se em conta que
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a - = - N - - S

S "\.A.) = O e = ;o\j\,] = 5)‘)&1 , obtemos
§ << =y N> Lo f-an - - - Comen o &

A 3 2T A To<< A)\ G\X N Bh G:"; Ty T * Al-a,
L
+ Do ot E x \ + .
-2
LI_. 4+

A Gh.[ﬁq_-) ,2_0\5.]} aty >>E_ (4)

i 1
- o - ¥ b

A‘A R EEER S S P LR P 0z ERCE SN L{1-25) + mH
T o= “ra !

Bz 2353, I3 +43L53;C‘K-:\+Egs i

- t .

A - e -lJ_‘ﬁ £ 1

i 230000 ety s )

b

h

I
N
z

Cn
o 2 . -~ 1
( 3153 {)‘ +.2,32..5.3;_ }'-i + 2L S )

= as (2nsar !
l-2-x + 2E s ) > (5)

1

Lmioy + 23257 Y

F~ - - & 1
AT hdsm \2RST T o
[ L 2=1-% T -ZS-Ls j_:_ r&_‘l_> + -lE.S ) ,

} -
= oo 2 & .
A ise L AR (B S raes ) = "%LSJFQ .

=<
1

h )
< 5 -
A [B’,\ S PT ) - 4515‘7}3:—4_ - 45 L.:]
- _— —5
\'_\). - ZI—‘EN [ RS I (Yl"rir.a-).) - 'ZéJ.SJ:rY

a2z T

b 1 ! . | '
23570 [a’L + )’lu-A ) - L;;.SJ}YB’AJ_ - 450 ]

L d
{e claro que  representa um vetor; toda a vez em que nao houver
ambiguidade, vamos omitir a notagiao vetorial no sentido de simpli-

ficar as formulas). Na Equacdo (4) notamos que << &3 ; c:t:\, >>E

+ +
depende de 3 ; o\_x >

= . + +
A equagao de movimento para << a _- ;A g &






pois os unicos termos que contribuem acima sao da forma

< & a AN
1% 2> e < Sl

Os valores medios acima s3o tomados em relacgido a W :
-
como esta nzo se encontra numa forma diagonal, os termos da forma

o‘- - »
< % e < a' U tambem contribuem. Lembramos que

no trabalho de Leoni e Natoli (1971) a contribuigao destes termos
€ considerada desprezivel; porém em Nosso caso eles sao muito im -
portantes na determinagao da fronteira de fase a baixas temperatu-

- . - . 2 .
ras, sendo responsaveis pela dependéncia T na fronteira de fase

"spin-flop"-paramagnética.

Levando-se em conta o argumento de simetria transla-

cional = K
= Ny FE) 2 TGN 6
" A

onde Ji%) = <S> ou < Sy D>

obtemos a solugao do sistema de equagoes (4) e (6),

ISe4 g-rbu’\
L oan - ey = o2, ST A
)i‘.f A ){. 2T &L__ éii (73.)
+ -
e D A LB ()
ok L i
AP P
com
L 2 a
&7 W - T§ (7¢)
onde

- 5 ¥ !
WI = 23s3; To- jusE J—BLSJ;{’{-;\ - éksj_:r + L{1-258)
I ﬂ ~ e oy
/"\H_ Fsh % [‘{431_.53:1, (f/\ﬂ-.l_b’_’_)-q—lfég_,sja_ LY‘i+Q_K_:)

- L)
v12 65 J<auns v [ gusl (1. Gy -4psat (e Y,) +

5 H 1 .
-+€h5l[ﬁwﬂlyﬂiﬁlfb*§;)'"“SL]<Qﬁﬂ=ﬂ

(8a)
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]

T o= Lélﬁjihr;+&3¢§J:{; ™2 £5 “4“‘5’,\;2:—;— g Ll‘?}““:’ri (Il +
e , !
2¥5 )+ Aps S, (foora¥3)

i)
+!185]<c\1ql> -~ ]-_4#5;[; (Y, + b/;\}

L t ¥ T 1
wﬁﬁSJ}%k+4?5L_leﬁ]_4ysi_nm—85Ll<n§ﬁ>\

(8b)
Os valores médios < ‘:; "HP e <y a5 >
sao calculados respectivamente a partir dos saltos das fungoes de
- -+ + .
Green << =< . ch1>> e << g oy 3D 30 cruzarem o €lxo
real.

Inicialmente, decompomos as funcoes de Green em fra-
coes parciais, ou seja,

<< e 9:*.:\ > = ( <3 . P3 \
il £-£7 £+ & J
by X
onde
o<+ = 2 + ) U\J'; )
X ey - - A
< - £3 ’ Pk 2 J.i -
N
e << c:l_i ; P > - Ei_,_ FX . t .t com
- ™ . ——
Q"EA E"E'&’ 'E-v- E& )
(o3
+
< &

“+
. . -+
A << A;C'\;: »E*‘(S *<<°‘—i'°\
-0 : !

')': >>E“-':-5 C}E .
. 2 PE L
Como }k [- \ N
[ . ~ e — —
S0 (&1’&2)_‘_55 (atE‘i)..flS ] :lﬂS(t_i’E&)l
obtemos
<C~"‘,{°\;>—_;(“’K LY. w3
2\ gxT T A, -
&3, J & 7S (9)
onde



Analogamente obtemos

-‘ allr
- L e Ol Yy =< Y DT =~ - - .l_+-?_""\>\
A Ao 23 ( ) (10)

Obviamente as equagoes (9) e (10) constituem um sis-
temé de equacdes acopladas muito dificil de se resolver; entretan-
to, como dissemos anteriormente, esses valores medios sao tomados
em primeira ordem em relacdo a X, , que representa um conjunto de

excitagoes elementares independentes. Neste caso ficamos com

+ S °
< AR = ék——;é—*x)+ M NI (11a)
&*i £~ )
A
< el A r:‘
AT = - A L+ 2me
A &5 ( X ) (11ib)
onde _ ~ -
° o 2.
£ = (Lu"‘ ~ 2 Yo
) A~ T3 ) (11c)

con

e 5
Wy 5 223, 67T Yo o (3 5.1
X o0 x 737-‘-531 T23.53, B’I - 5;._‘:.3;?'1- L [1-25) + pm H

(114d)
[ +]
-)a\ - -7.3—]_53:\ X’i’ -1--7_3.9_5.3__;‘6’_" + QES’E
5 (1le)
Py -4
”“i=L&p"~*) e

Os calculos até aqui desenvolvidos aplicam-se a qual
quer estrutura cristalina com simetria translacional. Inicilalmente,
particularizaremos para uma rede cibica simples, entretanto mais
adiante vamos utilizar a teoria até agora desenvolvida também no

caso de estruturas cristalinas mais realistas.



Para uma rede cObica simples tenos

L i S N Y (12a)

¥ 2 3 [ @adcmeng s can, Grad, + Cx:)c\)}&oo\)«%>

(12b)

E facil verificar que os minimos da energia 553

—

ocorrem nos pontos Ay que sao vertices da primeira Zona de Bri-

llouin (Z.B.) de uma rede cihbica simples; os oito vértices sdo da

—

- ]
— ‘““ — - . g _ -

forma M T [2A*)%*%) e nesses pontos Kk,““l e ¥3= L~

0 campo critico H, para a transicdo paramagneti-

ca-"spin-flop" & determinado pela condigdo Exv= & - Quando o

campo magnético diminui na fase paramagnética, a energia dos mag-
nons anula-se inicialmente nos vértices da Z.B. . Ocorre entao uma
instabilidade na fase paramagnética, de tal forma que se pode di-
- -
zer que o numero de magnons gerados para A < Ay € muito gran-
de. E claro que se H< W a frequéncia dos magnons torna-se com
plexa e, em consequéncia,has amplitudes das ondas de spin crescem’
exponencialmente, o que corresponde, como ja dissemos, a uma insta

bilidade na fase paramagnética.

Portanto a condigao €5 = O da
v

ht *
°

)AH: () = mu, - AR o AW, ) (13a)

onde

* b 3 b ks
/‘Auc,o = 3""5 (Q‘J‘J-T"T-“ ) - :D'I“S ('2'3-"- =9 )—-—L(l--LS)

+ [-_251533_ + 23257, « .2_1—2-533 (13b)



Q'H,t _ _}__.ZLME.L_EJ_E_._L - M; z'c, ] (13¢)
- IR TN % % ) LEg /,4 2
+ . t . o, e
com
Mi, - 165t v ans (axt ). (im0, ) - ages (258 3).

] - i
(09 ) 7 [aqs 327y ) = 4357 (20 1)

- i2Es ] o (14a)

¥ e - :
Nz = A%ljjj.(l_h;g,b’;l)._45;53",_.(L+-’2K,-;l) —12ES

_ 5 |
+ ["}ﬁl-’ll-ﬁ"g) ~4315:Yf‘(;_l AR LT -

i
432‘5‘_&5“‘”’%)*?5"] (14b)

\\‘

o X
iy ® '
WE, = 28T, 1], - sTb . .zs_;sj;_b Tz, - 315‘15’+ L (1—15)

-+

T /‘HCU (14(:)

I%‘ = 2 5—7& b/"' ) - "’
X 3153, K, +t 2357, YK; + J.ES']' (144d)

Na equagao (13a), duas solugdes sdo possiveis, depen

dendo da relagao existente entre as anisotropias ortorrombicas. Se

3.!.5 (J‘l(‘. Jl‘?)—i-%_r,stjiaﬂ“-j—;) < 48‘53

“+

a solugdo & /‘*Hco ; invertendo-se o sinal da desigualdade te-

mos  m He, .
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X

0 termo }Aﬁuzu ¢ a chamada correcao do ponto Zero.
Fisicamente, esse termo esta relacionado com a incerteza na esco -
1ha do estado fundamental do antiferromagneto na fase paramagnéti-
ca, devido 3 presenca das anisotropias ortorrdmbicas. Na ausencia’
das anisotropias ortorrombicas de Ion Unico e de intercambio , '

+

P H;; = o . Em geral, a avaliagao deste termo & muito complica-
da e sd pode ser realizada numericamente através de uma soma sobre
todos os vetores da primeira Z.B. . Experimentalmente, obtemos sem
pre Ho, — bbﬂi quando extrapolamos a fronteira de fase pa
ra T=0k . Entretanto nds avaliamos a correcdao do ponto zero pa
ra alguns materials e notamos que ela & da ordem de 5 % de Hfo .
Apesar de pequena, essa Corregao € importante, pois uma das manei-
ras de se avaliar os parametros presentes na Hamiltonlana de um ma
terial & através da extrapolacgao das fronteiras de fase para T=0K,
nio se levando em conta separadamente essa COTTregao.

e )
Agora vamos determinar o termo dependente da tempera

tura, A Hf [T) . Como estamos interessados no termo dominante
ﬁa temperatura, na expressao de )ahui (v) . equacao (13d), as
maiores contribuigdes & soma vem dos pontos gque sao muito proximos
dos vértices da Z.B.; por isso, no termo entre colchetes ali pre -

—

sente tomamos apenas o termo dominante, ou seja, k; T vértice da

7.B. . Realizando-se a seguinte mudanga de variaveis

—_ = - - - - .
q = ° (K2~ ks ) , onde kg € um vertice da
7.B., por exemplo, ke = %= (AT}t kK ) , e expandindo-se  o0s
t . —
fatores de estrutura Yﬁ e Yg nas vizinhancas de K, , obte -

mos



-:.i
At
1
}_.

}
N
(\_\
+
I,.
j—
o
L~

Entao temos

(%% - Ny &) x ¢ [ B (570
LUR TN R )Ly 2w DO () x

s

(-3

)+¢LESﬁ].£245L T 24E5 +!%3LSLJ?X+

) - g (AT gy )L e (s s

Para o espectro de energia dos magnons, obtemos

ot . Ya
E-g‘ = [_1' (ﬂf«gisjl +£{5sz:"'+4€5‘;):] o
%
L8 37 B 72 ;._61 (15b)

O primeiro colchete & sempre positivo, pois como ja vimos a solu -

+
cio nHc, ocorre se s [T - Jﬁ} T 3s (LT ) < 4ES

€ obtida invertendc-se a desigualdade. Também & neces-

e a )AH;

sario que g x .
’ s X
IR > 2 ?-31

Para a rede cubica simples, a relagao acima se escre
ve na forma

3}‘3;’( S LIJ;'B,X



- 28 -
Essa relacao & satisfeita pela maioria dos materiais; entretanto ,

caso ela nio seja obedecida, os vértices da Z.B. ndo sdo minimos '

para energia. Nesta situag¢do, os minimos da energia ocorrem nos
tos K de Yo = -+ e _r Nos calculos '
pontos Ko onde P 3 X, 3 o

que realizamos a sSegulr apenas Conslideramos O Caso mals comum com

Lw > ‘i:&?f\ . Na regiao de baixas temperaturas em que es-
tamos trabalhando, o nimero médio de ocupagao dos bosons mz e mui
. -1 ot 0
to pequeno, de tal forma que Mg = ( APf?_ l>1:_ > -pn€;
Nzjy

Numa rede clbica simples ha um atomo por célula uni-

taria. Portanto,

T\Jc\3 d3"’ - N ‘S J3—-:
- 7w 5 * RE ) ‘
1
Desta forma temos
X N EI i
o~ K (T = @ﬂjg (MED"U;O - '\,.2‘ r;o) /—+ .
rHc,
ne
- P 9 Jj—,
=9 L
onde
P \/L 'jr)( \/-2_.-
€ (- 315 :r- . SQ_S \ﬁ’x
< = [ $ (-495&_+‘QL525+4E53}] . (-77“ il ﬁ?'J; ) .
- 3 z
Integrando-se em coordenadas esfericas, Jﬁ = 4Trq dq ,obtemos:

3{3‘%[1} [ L+ E '1‘5(:3-3’: J:L})-—- ¢ (J-B’x_‘j;})]
= X, " g : .
(-Z'W) Y_i”LJ'la_,Jl ‘3')+€(J4_“}_\'j.':3 ): le(l‘q"g)]\“—

+
M~ AR (T)

Ka T
g?) - o——(Tq) (16)

onde colocamos
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Finalmente podecmos escrever

(17)

onde

FbHey = S S ;5
[ 25 p 7 L K L E:': “i) B !\]E gl;. ]/ (leJ
“ "”t.::-:
com
MI
e R AR LS S T )~ 245
F5. T ¥ !
( 2 +J, 0, ).[_Lf X‘I‘c' ) + 65 (3}2,1 :{_LKI‘Q) .
2 - Y:“ -\’uta' "J-‘(
( K)*‘L(L-~-L/ )(4*3%)'31255
t (18¢)
Ntz = (s (37 57
= - J; . - *
/] 1) (J—L{K )_..1-25 ( T2 nJ:_L}'). L.HQ_KE;C>
- [z =
Es 3 [ (s (J_L+J'J_})(_l-3’z) ~ 2453V
x T i
<5
| (x,+l_)-hr?;)+—4&5iﬁﬁé-f§sL_]
_ (184)
Wi = 35 [ 354 3F
b " . ) (J_-ra’"" é x ‘3 H
M/uf, ) res(atsg )
!2’( Y
35 (3" -7 )*65 (pr{' fo) Tt 2ES
T (18e)
]-_-: = 3s 3_<~— ¥
: {5 3, )+ ¢s (;rj,\xf)b’:g + 265 (186)
. 2
£a /.,, = ( wpa - r—a— B )\(J/
o / kL (18g)
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r;ﬁ = -é* (qukx fc-"ﬂ.'-"‘l(}-‘-ﬁj_m “’z) (18h)
r}
- - 1
K = 3 [®eks ooy, + Cra Ky (o - ,
_-5( 3 KC&.V},T(—‘O. lC‘JCﬂ_c‘-Ké) (]_81)
x
o s BHoTY o 30 [LTE+3 JJ'J*J_L)-—C( 37 ]
e ;
L) (G S
2
)
(JJ?IK—QJEM)}/J- (19}
2 +
Nas expressoes acima de ~ DH g e AH (T

apenas termos até orden '/s estao sendo considerados; por isso co

locamos explicitamente 3: 1 . Listamos também as fungbes envolvi-
-t - - - -

das em pAH_, a fim de facilitar um eventual calculo computacional

desta grandeza.

o

0 resultado surprecndente deste calculo € que a pre-

senga das anisotropias ortorrombicas torna o espectro das ondas de

spin linear no vetor de onda nas vizinhancas dos vértices da Z.B..
- - . 2/ .

Como resultado, ndo obtemos uma dependéncia T para a fronteira’

de fase e sim uma dependencia quadratica. Veremos adiante, nas !

aplicacdes que faremos para alguns materiais, que esse fato € con-

firmado experimentalmente na regiao de baixas temperaturas.

“ . 2 . .

A dependencia T  para a fronteira de fase foi de-
terminada primeiramente por Cieplak (1977) empregando equagoes de
movimento para os operadores de desvio de spin e "Random Phase "
Aproximation' (RPA) como desacoplamento, no estudo do CoC12.6H20 .
Nossos resultados sao semelhantes aos obtidos por esse autor. Ob-
viamente, o resultado acima & consequencia de ndo desprezarmos 0s

- ) . + +
termos nao diagonals “p T € % Ming em )fL como fazem

Leoni e Nateli. Em nosso caso, préximo dos vertices da Z.B., as
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.y s ™ —~ P _*O\
contribuicocs desses termos sao comparaveis as de % E e al-
teram completamente a dependéncia da fronteira de fase na tempera

tura.

Vamos completar nossos calculos desprezando agora a

contribuicao das anisotropias ortorrombicas. Neste caso fazemos

E =0 ¢ jlﬁ_ = O J{l. torna-se diagonal e necessitamos’
apenas da fungao de Green << &3 oy B2 . Chamando-se
= kg - - -
T4, = Jp,, = . - @ equagao (7c) nos dd a seguinte expressao’
para &3
- - i
€5 = W 2 s Tg - sTY + 325 TLY3 —-glsJ:r
J
4+ L o(1-2s oo L2
emi = 2 2L hnen (g5.1,)
X é S 3T _L)"ll'%lsj._]_ (lT"l-)‘)—lésL‘]
P G\*JO\J) k (20)
Impondo-se que £E5,= © o obtemos o campo cri
v 1
tico
¥
I H(_(T) = 5_,_.5[3'J+J'_,_ ) + 52,5le16’_sz _ L(J-—-?-,S)
N 4 ¥
qgp %{[ %—Ls (JJ. -t-J}_)'(.i-fJ_) +Z‘sl.5
¥ !
(% -ﬂl)- (270 ) vrese 1 <=e> }
(21}

As maiores contribuicBes a soma acima vem dos pontos proximos aos

vértices da Z.B., Para T = 9K temos

- §

£ = 3,57, (4055 +3;_53;_(b’;\_3.)



Com a transformagdo de variaveis, '% = e |k =% )
onde Kg & um vertice da Z.B., obtemos
y 2 & 4 4
E;{' = a9 rg(c\x-rq,l-rc\qb) -+
£ 2 F B 2 £
< (C‘Xq‘a"c‘rc‘s*c‘“ﬂﬁig)*"" (22)
onde
o FIR R N Y2500 ,
& 3
bo oo B2 B (23)
EEE 3¢
e c — ig_sj-l. ~
e

E claro que & >0 , quando J, >4 3J, .

Na regiao de baixas temperaturas, podemnos escrever

W L
i - PE-I-:_H'
—_— L

,QPEE -1 n=y

Temos entao a seguinte expressao para o campo critico

AHATY = 05 (003 ) v qes (3F-00) - Llt-2s) -

o

- ¥ N Clj-" 1 qz_ : ‘
mswjgr—j q{"“lSJ..S{j_L-rJl ).E,L__é__‘.‘. '(qx‘f

>

qt'ijca;)----:]“"‘fg-bf'[:&}“-f_b)‘|—_.,1- ..?._L.. -+
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! 4 i 4 1 2 2 L X I
—"S-(—"("lx""ﬁla'*o\%)* = Lﬁx "12 + Ay, ﬁi +°\b C\S )+]
~ jesL L. {' . 4 4 4 L 2
L P“-” ["\x *r‘ha“""\s ) npnc(ﬁx‘ha«-

2 2 __Pnc\cfa‘
clx o\% "i"c\la q\a ) * e ] IS (24)

Na expressdo acima estamos considerando as contribul
¢Oes nas vizinhancas dos oito vertices da Z.B. e expandimos a expo
nencial a fim de considerar até o termo de segunda ordem na tempe-

ratura. Efetuando-se essas integragoes, obtemos

s Ur) s Sls(-j.l-.*:;l}r) Rl R \J;.%-‘J.L) - L {1-25)
riza) § )
st B TSP IEE DR SARE 4 UV
PR R
‘111‘3- (c:, ( 4 - S-L-SJJ.)

(25)

Finalmente, se desprezarmos a interacao entre segundos vizinhos

?

obtemos

34
pHATY = 3 (Fc3F) - L (1-25)- M
2. 2~

>4

[_ 3 [J1-j} ) +—-1L'3.g

NETITARICA
4 8 -




54
73, 1~ ¥,
[}(Zﬁ-? )«*CL].B - 0‘"{@ ) (26)
2K
onde © = 67 .
%53’
Essa Gltima expressao concorda com o resultado de Feder e Pytte

(1968), obtido atraveés do método das equagoes de movimento para os

operadores de desvio de spin e desacoplamento RPA, embora esses au

34 ~
tores consideremapenas o termo T ~ . Se colocamos na eguagao an
terior J = JY¥ reproduzimos o resultado de Anderson e Callen

(1964), obtido com o emprego do método das fungdes de Green aplica
do aos operadores de spin no espago direto e desacoplamento CD
("Callen Decoupling'). No termo dependente da temperatura ha uma
pequena discrepancia em relagdo ao termo que depende de L., pois
no calculo de Anderson e Callen, ele aparece multiplicado pelo fa--

L]

tor (.L~£5) . Entretanto, essa ja & uma corregao. de ordem
-2 . - -

S e estamos considerando apenas termos ate ordem 5 na de

pendencia com a temperatura. Obviamente, essa correcao obtida por

esses autores ¢ devida a forma utilizada para desacoplar as eaua -

¢oes de movimento : teorema de Wick e um desacoplamento heuristico

proposto por Callen (ordesacopiamentb CD). Entretanto, Balucani e
colaboradores (1979) mostraram que essa corregip no termo dependen
te de L & facilmente obtida através de um cilculo perturbativo '
que leva em conta as contribuicoes dos termos até ordem ¢~ "no es -
pectro de energia dos magnons. Portanto, considerando apenas oOs '
termos até ordem 5~V , nossa expressdo para o campo critico & iden

tica 4 obtida por Anderson e Callen.

Se na ultima expressao temos ainda L = © , Te-
produzimos o calculo pioneiro de Falk (1964 ) que emprega um esque

ma variacional no tratamento desse problema.
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Lembramcs ainda que o sinal do termo T depende da
rede particular considerada, como também das magnitudes dos paramc-
tros da Hamiltoniana; por exemplo, numa rede cubica simples, J_ e

J,. ijsotropicos e L = © | a condigdo para que estc termo seja

11

negativo & que T, > 16J, |, BEm geral, este fato nao causa multos

. S . . .
problemas, pois o termo T '~ e sempre negativo e a contribuigao

. & - - .~ .
do termo seguinte T '* & desprezivel na regiao de baixas tempera-
turas, isto &, para T << Ty , onde Ty & a temperatura de Ncel.

t

Agora vamos tratar a mesma Hamiltoniana considerada
anteriormente através de dois métodos diferentes : método das equa-
¢des de movimento para os operadores de desvio de spin, empregado ,
por exemplo, por Feder e Pytte (1968) e Cieplak (1977), e método va

riacional, utilizado por Valatin e Butler (1958) no estudo de pro -

blemas de supercondutividade e posteriormente por Faik (1964 ) na
analise dos sistemas antiferromagneticos na fase ''spin-flop". Gi-

tahy (1979) aplicou o esquema variacional na determinacdo da magne-
tizacgdo espontanca em fungao da temperatura de um ferromagneto ani-
Sotrépico e seus resultados concordam com a expansao até ordenm s+
obtida com o método perturbativo empregado também por Oguchi (1960).
Veremos que os resultados que obtemos com esses dois metodos, apli-
cados a fase paramagnética de um antiferromagneto anisotropico, !
coincidem com o tratamento realizadec na secgdo anterior. Nao vamos

aqui considerar em detalhes todis as passagens realizadas anterior-

mente, uma vez que elas séo muito semelhantes.

B - METODO DAS EQUACUES DE MOVIMENTO PARA 0S5 OPERADORES DE DESVIO DE SPIN.

A partir da hamiltoniana, expressa em termos dos ope-

+
radores de criacao e destruicao de bosons <72 ¢ .~ , equagoes’
(3}, escrevemos as seguintes equacdes de movimento na representagao

de Helsenberg



. 3=r
/~ = ~ K
> 4 Ko/ ] (27a)
. it o e X ] (27b)
P
Estamos colocando 1t = 1 , pois esse fator desaparece em nossos’

cdlculos. Apenas estas duas equacoes sao suficientes para se deter
minar a fronteira de fase.
. - *+ -
Considerando que [ =3 , *w}=0 e [=% TR YU
podemos escrever o lado direito dessas equagoes COmo uma soma de

termos que contém um operador e produtos de trés operadores de- cri

acio e destruicdao de bosons. Os termos com produtos de tres opera-

t

dores sao linearizados pela aplicacgdo do desacoplamento RPA e o

sistema de equacoes (27) torna-se linear. Na introducdo deste tra-

. balho nos exemplificamos esse tipo de procedimento. Os valores me -~

dios Ty e < o A e <&n s > ue surgem devido
. <R T2 kK T2 kK R 4 &

ao processo de linearizagdo das equacdes anteriores sao tomados em

relagdo a }{2.

ApOs realizadas todas essas operagoes, obtemos o no-

vo sistema de equacoes ja linearizado,

. 2 e -+

AETE L wpep - Roelg (28a)
2o -

o - .
-~ ;—_-tk = -ri e - Wi .o-._—‘z (28b)
onde
Wrz o ansi v 2y ¥
S S L LS AR PR AR T IR EER AN N TP

+ ol =~ léN% f Llagisa“.(rl +28) +4ge_s.f’w—;+le)
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3,
“- [J.E.S]-<°‘4,":J> - L?ils:&str’;}*:ﬂ) “ziiis‘j’x'

(.Lf!_l-k) * 8’5,_5.‘,5_'l> [B’-:;* Tl)u 1«545.7;}(1_—{ XI,K)_[csL].

< &% ?

{29a)
o2 2333706 + 23537 b’:z r2E5] - g [[43:55"
EN3 *
(a2} = dps 2™ (0 v afg ) piaes )octn s o
[4ps” [Ny = 40530+ 4353t (1), ﬂz) —~
'_.A%J_sjly‘f:*i;_ - 35-Lj<°~l >, >. \ (29h)

As solucgdes do sistema de equagoes (28) sio da forma

o (F) = a2 (o) 2 -A R

G:i l*) = ._‘K_lo} A

A condicdo para que elas existam fornece o espectro de energia dos

magnons,

- - - - 3
€. = g fe (30)
0s valores médios nas expressoes de Wy e M sdo

calculados em relacgdo a ){L , gue & um sistema de osciladores '
niao interagentes. Entretanto, como H. ndo & diagonal, & necessa
rio diagonaliza-la. O processo de diagonalizagdo & realizado no '

o~ - - - - ‘Y- -
apendice A deste trabalho, assim como os valores medios < “i D

e < A D sdo ali calculados. Os resultados que obtemos
sao
< [+
'1"“ \ = (PN - ~
< e C&EB - I k eI‘«: __1_)-+ _..._,,_,“E_______MK (31a)
€< 37
o -3
- = % =
< My a:_y. > = - = - rk; rMe= (31bj
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onde agora, < dk_“Eé> e < ™2 2> sio tomados em relagio a

J{L diagonal, ¢ ~my & o numero médio dec ocupagao dos bosons

-1
— - i -
MK pod ~_,,,_€_"___— s P - (KEI’T) 3
coim
W = 2705 T (e ¥ Loy e
WEo2 2RSS Ty - s e 2308700 ¥p o< 325737+

L {1r25) = ~ H (32a)

t
+ -Zgg_SJ__L E/—'Z + -.?.Eﬁi (SZb)

pile

2 ARSI Iy

0 campo critico e determinado quando ©x, =0 , onde Ko , como

yimos anteriormente, & vértice da primeira Z.B. . Nestes pon -
| .
tos, Ko =L € %, = * i . Desta forma temos,.
-+ k4 t +
T I R ol har W N LI - (3%)

onde

+
B b
LTI s {23 *JLY) - 35 (9—33*74_}) - Lli-25)

g [_ :3'31",5J:Lm+ -?_S.z_j\Tj_G-?_a_E.Si ] (34 )
a
S > SR °
»w bk, = 27 S “E. 1Tz
SN iy L M"L (‘EZL *‘L) = NﬁLhég—iI/ .
! ¥, mHL
5 (34b)
AU ) L t e T
45(\] k, M‘;J_ "\}E\ - r\l'ﬁl' r";l] - /
K, .
ribe,
(34¢)

O sinal superior & escolhido se

s (3% A7) x s (37237 ) < 4]



e o inferior se o sinal da desigualdade for invertido. Todas as

fung¢bes envolvidas nestas somas sao dadas pelas cquagoes (14}.

A expressdo acima para o campo critico &, portanto ,

idéntica & determinada na secgdo anterior. O calculo explicito de

o AH:(T), processa-se de forma inteiramente analoga ao anterior,

descnvolvido a partir das equacoes (14). As expressoes finais para
+

* _ t - .
r~He, , a corregao do ponto zero mhH _ ., e a dependencia na tempe-

+
ratura . 8H ) sdo dadas pelas equagdes (18)e (19)}.

Na auséncia de anisotropias ortorrombicas, E = 0 e
e . . — - -
J,,. = © , apenas a equagao de movimento A~ %;5 =I;“u,}f1 e

. 4
suficiente, ja que ]{L_ é diagonal. A condicao €7 = © fornece '

agora o resultado

wH ) 2 s (T ) sqesabm ) oL eee ) - 2 2

RN "kl —

4315 T+ 31} ) U’Q"‘KL) + 4329 [Jj— CL_). (L+ Y‘;} -+ 145L}<Jﬁ>
(35)
Essa expressao & identica a equacdo (21), e o calculo
aa_soma acima segue as mesmas linhas do anterilor a partir da equa -
¢ao (22). A expressao final para o campo critico em fungao da tempe

ratura, na transicdo "spin-flop'" - paramagnética € a equagao (25) .

Obviamente, néo e surpreendente que os doils metodos '
empregados na obtengao da fronteira de fase "spin-flop" - paramagné
tica, deem identicos resultados. No formaiismo desenvolvido na ob -
tengao das equagoes de movimento para as fungoes de Green (Apendice
B) faz-se uso explicito das equacdes de_movimento para os operado -
res na representacao de Heisenberg. A vantagem que temos usando o}
metodo das fungdes de Green & que ndo-precisamos diagonalizar ex -
plicitamente a Hamiltoniana a fim de obter valores médios, pois es-

tes surgem naturalmente do proprio formalismo empregado.



C ~ TRATAMEHTO VARIACIONAL

A fronteira de fase "spin-flop" -~ paramagnética de
um antiferromagneto isotropico, em baixas temperaturas, foi deter-
minada pela primeira vez por Falk, através de uma analise variacio
nal na fase "spin-flop" . Recentemente, estendemos essa anialise a
fase paramagnética (Figuciredo, Gitahy e Salinas, 1980) consideran
do agora um antiferromagneto anisotropico. Em nosso artigo, consi-
deramos apenas interac¢ao de intercambio entre primeiros vizinhos
entretanto, como nos casos anteriores, incluimos aquil também a in-
teragcdo de intercambio entre segundos vizinhos. Uma analise deta -
lhada do esquema variacional aqui empregado pode ser encontrada em

Falk (1962) e em Gitahy (1979).

Nosso ponto de partida aqui € a Hamiltoniana dada pe

t

las equacoes (3), escrita em termos dos operadores de criagao e
destruicao de bosons no espago K. A idéia bAsica neste método &
determinar um limite superior para a energia livre do sistema; por
:iéso & conveniente aplicar a forma fraca do teorema variacional de

Peierls (Falk, 1963 ), conhecida na literatura como desigualdade '

de Bogoliubov.

Escrevendo-se ,

YO S T (36)

obtemos a seguinte desigualdade de Bogoliubov,

Fly e FA) « < -0 >y

o FUl) < K,

»
onde K; & uma Hamiltoniana tentativa escolhida convenientemente,

Vb - . L .
FTKK) € F (K¢ ) sdo as energias livres calculadas respectiva -
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mente para ){ e %: ; (Klj ¢ a entropia tomando-se um siste
. . >
ma governado pela Hamiltoniana ML .

D

A Hamiltoniana tentativa K¢ ¢ escolhida de manei
Ta que seja diagonal, ou seja,
p T
}( - 2 2 < C (38)
: k

Nao podemos simplesmente aplicar esse esquema a nos-
sa Hamiltoniana ){1 , dada pela equagao (3c), pols esta nao € dia

gonal. Entretanto, ela & facilmente diagonalizada com as seguintes

transformagoes
- c Ve T
a‘];_ - AR TR T Y “K
g:r — t \/-—- < - (39)
o MR o v YROLK
Para que a transformacgao seja canonica, isto € ,
. “+ _ . . + . g'...»...;
Loz, =w )= &g e Lex s egr] = o%k
- . 2 z ~ .
€ necessario que Mg - Vp= L onde ~m7y e Vg $a0 reals e pa

—

res em kKo,

Neste tratamento, €3 e V3 sdo parametros varia-

cionais, em relagao aos quais o lado direito da inequacdo (37) de-
. e . . b

ve ser minimizado. Calculando-se a entropia S(KJ) , podemos rees-

crever mais explicitamente a desigualdade (37),

- pé&-
r—-f <)¢{>KD+‘-'P;_.“Z/F~»{1-}{JK)
[

-

- Z - (40)
"4 /(P€K‘—.l
Resta-nos entao o calculo do valor médio de ){ no

D
ensemble definido por I(z .

ST L R T Y
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Um estado qualguer de Kl te- Tk % ¢ pode ser es

crito na forma

fra> = M3 1Ma> o e >

onde os m7y , para cada valor de kK , formam um conjunto ortonor

mal completo,

e 3 ﬁ o, 1, 2, - - - \

x

Alem disso,

4 Ve
Ceim > = ‘ME'*l) TR R UL IMmT w1 > ..o
Ya. _
Cx {m> 2 ™My ‘MJ> 1™y > - l”‘\; - >
(42)
ct e
“ RIm > = oMy iwm
< "k !ME‘ > = g'f:rcl
Logo os unicos valores médios que contribuem em (41) $4a0
G-.?- B - ~e \Jf- UJ" =
< " RBK) = (1+ m) e +kl? '}E) v [433}
3
- -+ - - . 1
- . " o, - Ve Ay =
< ™ °‘,.;1>}CL-D < % )XD < Pk K MYk (43b)

Quando calculamos < X4 > y» aparecem valores me -
L
dios sobre quatro operadores; nds os separamos em produtos de dois

valores médios de acordo com o teorema de Wick. Exemplificando pa-

ra um valor médio tipico temos :

.
C~ (=9 O [N +
1v2e3 T L 3 = S Fagey 42 T2%3 0 v < °“”_U_3“.L‘_§ .

*
<&lc\3>+<;+¢+h§c~3>'<o\ie\¢>
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Obviamente, todos esses valores médios sio calculados em rclacao a
>

X:

e alcem disso, devemos considerar apenas as possibilidades °
dadas pelas equagdes (43).

Definindo-se as novas variaveis

| I
A Zhy B Zhy 82 hN
“ - (44)
t
C = EEX.;& . ‘_D:__Za/i)é;c . .D!: e KTCXE
onde
lr\,-‘z = -<Gt—l;°"£>

obtemos a seguinte expressdo para < M D &P

- -

X - }{70 + 'Z'SJ--SJJ‘.&ﬁ + "LS‘-'SJ-:ED‘ *
L
5 3 -
255E ¢ T 2.5 B r 23257, 8’+1‘MH +

L [l-?.s) - '31_-5\11%/'— S-Z‘SJ_L%‘:] A - ‘l’-j?u [:_
45L.s:r_1°” (.aa.b + 8 c)* #53;53;(-2.;\54-

B'C) + 43157_[1' (tAB-rcg;)T L;glsjf.

(248« ') - apsa¥ ( pA% 5'L+_Dl_) -

45155&k( AL+ 6’%+\DPL) - hs L [l AL+ Cl ) *

12 Es A C :] (46)
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Minimizando o lado direito da equacdo (46), em rela-

cio a £7 e Vi , obtemos ap6s alguma manipulagdo algdbrica
.. BE )
}J\T’: \}E = - -2 E_E
2. i=
Y. = L s - 1 ’
) (47)
2 2 2
S R T
onde
2 b
o= R L 290K ) st (g
2 m : 2B K Y
dLAU>RP I< > ' ° 48b
R A 2 Y S Y 19 (48b)
g C 2D 55D’

Determinado o espectro €% |, o campo critice na '
transigao paramagnética - "spin-flop" & calculado de maneira idén-

tica a realizada na secgio A deste capitulo.

Nos veéertices da primeira Z.B. , a energia &3 atinge
o seu valor minimo; a instabilidade na fase paramagnética ocorre °

quando €. = © , onde k. € um vértice da Z.B.

Obtemos entao a seguinte expressao para o campo cri-

tico

—

+
et L LY
).\,H(’ LT) = -ZJLSJ'_,. + 35 Jlar—- -?_5.2_5-:]_:2_. T+ 5;53}_}

L{i-25) = (255 ¢ —ij’l-‘iJfa«zja_st}

1

‘5 .
SR T S IR AL LS NP
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- Jlsjl"fz,_s;_ To(365 — 23,53 27537 VA
5 o
-~ | 23,53, + 5L5J;Y T fas5 3 - B - ('ZP5I
¥

— SL5J; T SLSIF-).B; -+ L 515If**5153fxn

3 Es

-

("315315 -+ 3’:.5.1,_'& - -Z.SL)]-C +

L -23537 t (e’ ~ usav)])-p -«

[~ 20537 © (s - sab) ). D! (49)

Levando-se em conta as equagdes (47), os valores mé-

dios das equacoes (43) tornam-se

“+ " -
< LAl > = he o L L i _ J) 3
K ke K 2 o e—
f:p €1 2 K (50a)
) Ax Az
<opead 2X. o -L - b (500)
i > - -
A * & €g
Considerando-se as definigdes de A , B | etc.. da

das pelas equacoes (44) ¢ os valores médios acima calculados, obte

mos a seguinte expressao para o campo critico

/«Hf (r) = f*”f;u"f*hp‘; - AR (51

onde

+ ' 5
bl = s l2X e 3) - s (oD -3F) -
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-
.
1
ke
€
o —
+

(-9_3_1531&+ 3_33_53:‘ +25 % € ) (52a)

ML = = 12 LM}‘( z'f -2 - N fi]/ (52b)

e, e

'R €,
/‘-"uco
+ 5 i
Mm%, = P65t _rhgis{{;rlafJﬁ).(J- -};J) —
5 ' -
Aas (2 30- 20 e g ) 5 [apsa™
2 Y \ . 1
( Yéo ) ~4jus (2 ) -12es ] (52¢)
+
_M—» _ bt -3
K, = L}EJ_5J_L (i—lffpl)_lng,SJ‘,_ (_{r-z{‘;;)-*
- _5
[2 ES ; [ 4§¢54L (L—rg) _iqiilkfa
4 F * :
-+ 32-\53:_. B,-K,_, —_ 45.2,5 \-IL (J-"' J,El ) -+ g.SL] (SZd)
i" w2 Sj_’)ﬂ - ¥ by
K, i1 '8 S_L-SJ—J- + 22 5T Yp nizﬁij
. * ﬂ
T
+ L L_L-— -’-.5) + )MHco (52e)
ADE = 2h S 3z w2z fi-
. I o §+2 Iz v+ 25§ € (52€)
2. o 2
¢ _ . o‘-Z_
no= 8 - by, (52g)
y I VA N A O
e /V\-_Ql .;{T) = 7. ._.KJ_ {-_ E.L \E_L" ;_1 A"u ] Eﬂl?l /1_ (52h)

Notamos entdo que esta expressao para o campo criti-
co & analoga a obtida na secgdo anterior A (veja as equagoes (13)).
L]

t
0 cdlculo explicito de  gm & Ho tr) ja foi realizado, e e dado

pela equagao (19).

Na auséncia de anisotropias ortorrdmbicas, E =0 e

O

J,. =Y , o tratamento variacional torna-se muito mais simples ,

pois mneste caso KQ_ ja & diagonal. Desta forma, apenas um parame-
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tro variacional e suficiente para minimizar a encrgia livrce; neste
caso, €% & o paramctro variacional consideradc. A expressiao que

se obtdm para o campo critico & identica a dada pela equagdo (25).

Concluimos, portanto, que o tratamento variacional °*
pode ser facilmente aplicado a regido paramagnética, e com isso o
calculo, mesmo envolvendo anisotropias ortorrombicas, torna-se bas
tante simples. A aplicacdo deste método a fase "spin-flop" jd4d nzo
¢ tdo simples, pois o nﬁmero de parametros variacionais aumenta.
Falk (1964 ) mesmo consideranéo um antiferromagneto isotropico, !
utiliza trés parametros variacionais na determinacdo da fronteira'
de fase "spin-flop" - paramagnética. Considerando-se um antiferro-
magneto com anisotropias uniaxiais de Ion Unico e de intercambio ,
na fase "spin-flop", obtivemos, atraves de um cidlculo variacional'

semelhante ao de Falk, a mesma expressdao para a fronteira de fase!

que a determinada na fase paramagnética.



- 48 -

D-  CAMPO MAGNETICO PERPENDICULAR AQ BIXC FACIL

Quando o campo magnético externo ¢ aplicado perpen-
dicularmente ac eixo facil, o antiferromagneto apresenta apenas '
as fases "spin-flop" e paramagnética. Vamos considerar a mesma Ha
miltoniana dada pela equaczo (1), sendo que agora O campo magnéti
co & aplicado na direcdao X , que & perpendicular ao eixo facil

% . Temos entao,

W = 2 Ljfs;_sp" . 3;“"535[‘3 A AR
(-<P) ) e

L. ¢
20 [als S watslsr . Ilsksy .
¢, §)
L . ¢ 2 3 2 x
LZ(-5,5)"‘ELL(S.()""LS«)l"/”‘HG{ZS‘X
a4 o
(53)

Na fase paramagnética, a diregdo X & o eixo de '
quantizagao apropriado para as excitag¢les de Holstein-Primakoff.

Por isso vamos introduzir os operadores

+
5@( = 5.(‘} + A5 9?‘
- s ¥
e 5 0, = 5‘\' - 4 S-(

M=‘:L—m [ sy 3 (ss) v575) =
H
TS vsisy )« 5 [ e
(<,5 ) $
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2 (54
onde
o, b ¥ X
— H -
Jj},a_ 7 ( J'r-?- T+ ‘Jtl,e, )
Introduzindo-se as transformagoes de H - P
ol - +
5? = 5~ ® o
+ N
5. % (25) ﬂ; (s) e (55)
- \/J..
5‘-( = [2.5) ‘:..( rﬂ-c Ls)
onde
+ \
Lots) = (1. 2xE\7™
25 )

Como pretendemos determiuar a fronteira de fase paramagnética

"spin-flop" apenas para baixas temperaturas, entdo

25
-Expandindo-se ﬁ((s) obtemos

—— Yy _ -+
45 o< * Md - m«&q
com
1
= 1 A+ -
f %<
~ B -+
Com a transformada de Fourier dos operadores o~ © o )
ol
~Ya R,
. + -
~, = N E *r L e e,z N
&

M
p#
-
<t
a4

obtemos a seguinte expressao para a Hamiltoniana

d K= Moo s, + ),

(56)
;oo 2 X% 2 . x
s ENQs™3 « LN3es 3] & LNs[L-ce) -
2. .

NS & - mH NS

(57a)



" L x 5
%L—: QLﬁ \ I ~5513f + 45313; {? = 533, + 2537, f; “+

L(s-—'u)—BL.S--'—)F: +/J\“] 0\+-£°~: +[_5313.:‘—r'}21-

}Fq:"ﬁ‘g"zﬁ

K, ‘k“'}'c_}

5 ; ! 1
53‘Z'J-z [rl+ Xﬁa.-j) “SS{.J: ‘(J_j + S - 35&’] .

« '+ -
O‘.L C\‘,— 0‘3 Q:l* - 5 - y
- 23 l ) >
5 ' .‘(‘L'-Z'.S " 5‘7’*‘:[’. r.x-e—s -

L5t T
z {__TE)]"‘L%_ 2oim2es + [R5, + 5-"53;{‘1

-

1 T
- 2s5(c+ E) Joti oy s ® iy [ (57¢)
Consideramos termos até ordem i/s » isto €, colocamos PR e

além disso, definimos os scgrintes fatores de estrutura

. -y -

Yo - =3 [ Ak S (primeiros vizinhos)
51- —'S -
e
1 - .'\K' S
e Yo = el 2 & {segundos vizinhos) .
3 3o 3!

Inicialmente escrevemos as equagdes de movimento para as fungoes '

de Green, << &2 . &= » e < &', - ati> , ou seja ,
>4 S A

g &y - mmr oy 2 N .. = o
STXG by € 21 <[.>IQA’]>+<<L°‘:){],Q>I>)E

e << °\+-,'o:-v>>. 1< m: ,:T.,l) < + o':,_,;b
3 e [ T s e Ly ), Ao
Com a expressao de }< , dadas pelas equagdes (56) e

(57), o sistema de equagdes acima depende de funcdes de Green de or
dem superior. 0 desacoplamento & obtido pela aplicacio do teorema’
de Wick, conforme vimos anteriormente. Apds alguma manipulagdo al-

gébrica, determinamos as seguintes solugoes para o sistema de e-



quacoes da pagina anterior

. . 5G] E+ Wy (58a)
SETNION T e TEE s
4 + 53 By (58b)
D R e -
£°- &
onde
I A (Caf’“‘*"ﬁ»*D'§<°‘l"-‘l>)“ga)
BB 2 (B B e ) g
NS 3 ' ,
2 2 2
com
5 5! <
A“; = 255131 "{1’ +-2.53<_J_2- 1(; -"55_1:!;( - 55-L-T.1
+L(5-/_L)-5[.5-JA)E—+/-*H (60a)
1
B“i = ,z_séi:rf‘ 3 *“3554.%“ 17 + (s- :/L,).(u[;) (60b)
— =
(:A =

-15513:5({-34-6’;21)“55_}__.)1((_1,'1'r'3.r"9 } +

X?_} L % 1 !
253 3, {3 +KKL) =533 (1~ 13,

_RS5L - (sg

(60d)
b o
o enn (v y sy %, -
1
Iyl < b
533, (I3, ) - 5337 3-8 +sL - 35¢ (60c)

! }
u:l‘*‘l{_ﬁ) +55.;J:_\ (E;zL +2 83 ) -325 {LTE—)
: 2

(60f)
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Os valores medios < &% a3 > e < 3 °‘;"3\> 530 de~
terminados respectivamente a partir dos saltos das fungoes de Green

T + :
<<<x§ ;cx§>>e << q}i; e~ 3> 20 cruzarem o eixo real. Obtemos desta'

)3
maneira,
-+ - - WY >
<o\3‘ac\>‘>- A ( i _L)+ W - = (61a)
p &3
- r:-ﬁ
<C\)\ a_;), < >3 G\:—;> - 4)‘6 [L.‘,_a“_’) (61b}
£3 -L
con . “\; = ( 1p > . L) .

-3

%

-+ - -
e €3 dependem de < & 3 23> e <3 %33> . Por isso esses

As duas equacoes acima sdo na realidade muito complicadas, pois w

valores médios sdc tomados apenas em relagdo & Hamiltoniana }{Q ou

seja,
. = - } A; AT
2N D = L x -
< PSS S =z L =, -1 ) + s ™ (62a)
X P
< (_-:“’»' o = - ry - B; Ji1+ 2m7 (62}_}}
A S el 3 )
X
onde agora . 2 2y, PE% i
£7 = A"" "E") o M7 a ya -1
X x » = X .

Particularizando o modelo para uma rede clUbica  sim-

ples, temos

Y3 = ~31- (mqk,{ +c=acx>\7 «-C=<1°~>\2)

\ :

\ Coro Ay Gza A

X'i = -5 ((x:_&XxCﬁ_c-.)\‘a + CSQ.O-)\,(C:ic.Xb-r la } .

- o

Para cada valor do campo magnetico, a energia 5; atinge seu minimo
-

valor nos vértices da Z.B. Os oito vértices sdo da forma AN, = '
- -2 — - "-ﬂ’

= (z A7 gi.K) e nesses pontos, temos F;v = -1 e Yy, = +141 .

Determinamos o campo c¢ritico para a transigdo paramagnética-"spin -

t

flop" pela relacgao E;v: 0, isto &, a fase paramagnética torna-se

instivel inicialmente nos vertices da Z.B..
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Portanto, se Ejv—

= O , temos & seguinte eXprcssao para O Campo Cri-
tico em funcao da tempecratura

s * * +
/‘A'H'c. (T) = ).»\HCD + QHC[O) -f-f.\BHC(Tj (63)
onde
+ X
/J\HCOZ‘.5:51.(3.11'31_}\)*‘SéL[Jx“jg})‘\‘zL_-;- (45-?’/4){-:-
(64a)
= X
/“"Hco: 5’31_ (3L+JF)+5§L(3:-52)— (.1,5—._-’_’_)1__ +
(25 -5/, )¢ (64b)
ag +
s AH Lo} = Mo ( ARy *BY Y
R (. SRR N'-‘.*“—E?_‘J/,f (64c)
ﬂ“c,-;
MAHE(T) -_;- L !V'i - pd ‘ o~
¢ NS A 4[ EARAPAE Nir:l 51&3/ 'Laf {IL64d)
com + €K,
MHC
hy
-~ = 5 .,
Mkl - ——vg_‘l, (nljl "’31"'3} '\{,&__l\ .

H
(Q.YE_L '*'.L) - %S(Lrg) -~ LS@L kJ;?TJ_l})
\Yﬁl—-l) + 53] azl + 532 (5;&* 33)_ (1 -
\ 4
W) - 5397
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Devemos notar que a solugac ;AQU: e escolhida se

¥ Y

%.L(jl“j:r)" 5:.(1:*—31 ) v 2 {1- ).uTe) > 0

A
48

Invertendo-se o sinal da desigualdade, a solug¢ao fisicamente acei
tavel & ;*ﬁgo . A corregdao do ponto zero, dada pela equacado (64c)
¢ determinada efetuando-se a soma sobre todos os vetores permiti-
dos na primeira Zona de Brillouin. No termo dependente da tempera

tura, equacao (64d), as maiores contribuigdes a soma vem dos veto-

] b
res nas vizinhangas dos vertices da Z.B. . Escrevendo-se &= Q[h“u}

t

=)
onde Ky e vertice daZ.B., obtemos a seguinte expressaoc para a

energia dos magnons, nas vizinhangas daZ.B.

+

o D e ¥
e Len (33 50) L (8T ) 1 e,

2 - 3_1_
2V 30 Y
' . ¢! >
{L*E)] : L%sg I = f_a;j_ Iy ] - (66)

3% -
onde devemos ter Jl' >‘f12“} , para uma rede cubica simples.

Levando~se em conta a expressao (66) acima, e consi
~derando apenas o termo dominante na temperatura, transformamos a
soma (64d) numa integral em torno dos vértices daZ.B.e integramos

em coordenadas esféricas. Obtemos desta forma,

N Ik 3
p AU = 20 D333 ) 0y - (Lse s g) )
42 ; ) |
1l le(JE?‘Jf%)‘%lefﬁijzé) t"LLLTG)]»i

ke T\
(%)
( jzl_‘jlbu“a_ %.;:' 33.5)3/)‘

(67)

Novamente obtemos neste caso de campos transversais
uma dependéncia quadridtica na temperatura para o campo critico da
transigao "spin-flop'"-paramagnética, na regido de baixas tempera-

turas.
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Vamos discutir mais em detalhe esse resultado. [ facil verificar
que na presenga de um campo transversal (neste caso particular na
direcio X )}, as diferencas entre os parametros de intercambio
naé diregoes ?_ e } , juntamente com as anisotropias de ion uni-

co, ortorrombica (termo E) e uniaxial (ao longo do eixo cristali

. ~ - B ¥ |
no, termo L) contribuem com termos nao diagonals &y ﬁlﬁ € e e

a Hamiltoniana, conforme pode ser visto na equagao (%7b). Desta '
forma, esses termos fazem com que o espectro de energia dos magnons
seja linear no vetor de onda proximo doslvértices daZ.B., equagao’
(66), o que implica numa dependéncia quadratica da fronteira de fa
se com a temperatura. Portanto, para um antiferromagneto gue apre-
sente apenas uma anisotropia uniaxial de ion Gnico, o campo magneé-
tico critico da transicao "spin-flop"-paramagnética, numa direcdo’
ortogonal ao eixo facil cristalino, decresce quadraticamente com
a temperatura, na regiao de baixas temperaturas {T‘<<'TM) . Sendo
L < 6 , obtemos desta forma, a Seguinte expressdo para o campo cri

_tico transversal, para um antiferromagneto que apresenta exclusiva

mente anisotropia uniaxial de ion Gnico

1
55 Holt) = 253,73 - (25 - 34 )L — A
B A (—--?.L)\/_;\,

( Ky T V2
5
) | (68)

-2

(%3 -

onde estamos desprezando a pequena corregac do ponto zero A BH (0]
dada pela equagdo (64c). Na expressao acima, particular para uma'
rede cubica simples, 31 = { ¢ a0z 12 ; J, ¢ J, sao respecti
vamente, 0s parametros de intercambio isotrdpicos para os primei -
ros e segundos vizinhos.

Para um antiferromagneto isotropico, 0s termos nao '

: . + t
diagonals a-» o, e o

2 oo nao contribuem, e necessitamos apenas da
iy N
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funcao de Green << A3 .ply>>. A energia dos magnons neste caso'
}

¢ dada por,

€3 = 3373, U;’a) +55L3L[6133~L) T o —

5% R R
i ]
S5 T LV X% -0~ Y308 Yz (69)

O campo critico é determinado pela condicio €y <0

>

—
onde Ko e um vertice daZ.B. . Temos entao

(70)

NS

MR = 25y - S 2 2533, (1- b/?i)“'\'{éi]

Expandindo-se a cnergia dos magnons nas vizinhangas dos vértices'

da Z.B. , obtemos

2 4 g g FIS S S S
E:‘ ~ “~ 5% + i_‘:{ a’lg+qta*c?3)‘“‘:(c‘xq"2*c‘xc\s'i'ol?c‘é)#._,
com (71)
53,72,
o = S%,‘.jj_ _ .5%.7_32, : [ ﬁJJ_L . 53«".3;. . c : SJ-J )
6 2 F2 3¢ ’ 12

Transformando a soma na equagao (70), numa integral

em torno dos vértices daZ.B. obtemos, apés integracdo, que

3
PECT) = 2533 - e T (%) 53, | KT )/‘“

—

5
I{tﬁls' :—(5/.2) 1 [5’5) 5}.!.31, . L-—i- . (5_%;;‘“ ._5}_;_3;_) ".1]. (%I)/L

(72)

Obviamente, esta expressao € identica a obtida anteriormente, !
equagao (25), onde o campo & tomado na diregdo do eixo fdcil, vis

to que nao ha nenhuma direcdo privilegiada num modelo isotropico.



CAPITULC TI

FUNCOES DE GREEN NA FASE  "SPIN-FLOP" DE UM ANTIFERROMAGNETO ANT-

SOTROPICO.

Consideremos a seguinte Hamiltoniana para um sistema

antiferromagnético na fase "spin-flop"

x A X + ¥
N R C LIS R
t
x % X \'L},L?;
E; [T 5.5 © 07875 « I?%f%ij "
'

— B X “,j"‘} Y Ja, .Y
s 5 y
P ANV SO ) s¥s) ]

ey
A R GO A AT
* x Z “;—.L ¥ —
S e T L)) ) T sy
P

(1)

Neste modelc, consideramos uma rede cibica simples |,
dividida em duas subredes « e P . A analise que fazemos pode '
ser facilmente estendida a outras estruturas cristalinas que admi-
tem divisdo em duas subredes, tal que qualquer vizinho mais proxi-
mo de um dtomo numa dada subrede sempre esta na outra subrede. A
primeira somatdria representa a interagdo de intercambio anisotro-
pica entre subredes, a segunda e a terceira somatdrias representan
as interacgodes de intercambio anisotropicas dentro de cada subrede.

Os termos dependentes de [ e E estao relacionados respecti-

vamente com as anisotropias de fon Unico uniaxiais e ortorrombicas.
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1

H & o cempo magnético externo, aplicado ao longo do eixo facil

do cristal, neste caso a diregéo ¥ .

A partir de um tratamento baseado na aproximagao de
campo médio, & possivel determinar gque no equilibrio as magnetiza-
¢6es das subredes formam angulos iguais com o eixo facil e sdo co-
planares com este. As excitagOes de ondas de spin na fase "spin- '
flop™ sZo geradas a partir dos desvios de sﬁin das posicoes de
equilibrio no estado de minima energia. Por isso, antes de aplicar
mos ¢ formalismo de Holstein e Primakoff (1940), & necessario efe-
tuar uma rotagao nas duas subredes. Sendo © o angulo que as magne
tizagles das subredes.formam com o eixo féacil no estado de minima’

energia, uma rotacdo em torno do eixo X conduz as seguintes equa-

¢bes de transformagdo entre as componentes do spin

Subrede < Subrede P
) ; . . 3
50\ P 5P B 5P !

!
E;
! 53;526n9'r%ér®

3. ! 'y cme

X

Figura 3 - Rotacao dos sistemas de coordenadas das subredes

~< € p respectivamente de@ e-p em torno do eixo X .

A escolha do eixo X & arbitraria, pois qualquer ou
tro eixo perpendicular ao eixoe facil pode ser escolhido como eixo

de rotagaoc.

)

Para os spins 9 , no novo sistema de coordenadas,

& que introduzimos os operadores de desvio de spin, a partir das
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transformagodes de Holstein e Primakoff. Operadores de desvio de '

spin sio definidos separadamente para cada uma das subredes

Subrede oL Subrede F
! Y " Y
5““' - Llj) /..Lfb( LSJ a..a: 5’3 - L..ZS) Zptﬁ) £ﬁ
RERNTE . 8. = (e fple)
5. = 28) e, e ) p p lP
'y 4
= 5 -
5«'_? L.d S -~ 0_1(0»9( 513 -bp-ép
- O:‘q \/"\
nagnetl s d s) = Low X} 2
Como na fase paramagnetlca, o 0perador FTL ) ( 23 )

¢ expandido, obtendo-se
— i
PK (s) = L- (l"i)cjr“r onde § = L1-,3

Além disso, como estamos interessados apenas nas ex-
citagoes coletivas do sistema, introduzimos as transformadas de '

Fourier dos operadores de desvio de spin

Y N, b

e @z T R

onde estamos considerando NﬂL atomos em cada subrede.

Os operadores acima satisfazem as relagoes de comuta

cao para bosons, dadas por

L&‘Ejo\-kr:ljgz_k; Ty [mE’O\E'J: O
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Aplicando-se toda a sequencia de operag¢des acima i
Hamiltoniana (1), esta pode ser escrita em termos dos operadores '

de criagdo ¢ destruicido de bosons no espaco reciproco, na forma se

guinte

A

>
_}.
=z
-
+
=2,
~
=
iv
_'.
=2
-

(2)
onde
e R I
W, - 4 os0) ™ EL*-“) - (5o -8 ] (3b)
Ko Z Lo (sl ) - oy, (s
Sean ) e (°<Ar3r—-;°<‘z)-(“qu“‘bl_g’<) T
U % ) (s, e G thdo 5.8 Y] e



L

N [

T A Y (
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+*  + Yot (Sd)
. - O G\.l.c‘.l'!'-l. *‘5_1_‘5.:_‘6_1‘“1 )]
+
1 O :
- = ‘Z_-: { =y i/-u_—i ( TR '5“:—3 N i-l b '13 i--?-i)
kK, K,
+ + )+ T ol e NI 5
C"'J. k'I>--2. $J ..B.LT.?I'J " ‘ﬁj‘ 3 frarg )1- a{Q {--L ( + !)J re-3
1 L
L 3 C‘J-u.—j ) T ,,(2 423 (G‘T &L c‘j Lt -2
+ + ( !
F 1+e-3 ) t °<f\~v b’J.j &l 5.?_ > %11.2—_3 A D<M M O<° b;'fé-_l ) )
T e + !
( o c;j c-i oyt 5.:. i>2_ 33 ) _+ La(“‘ + o, X.L ) .
- Tt o4 ‘5)
L
B dt2¢y T \5-‘-‘5"- 3 $_[1—J.1:5 ) r [ o<19 ‘T’ c‘(‘:’\ 1-3
! } ] +
<n ( J, r b;‘_,h_‘, ) N ( L % s Trra-3 T

(3e)



Os coecficientes .

sao dados por
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Koo = 53¢ ¥512C (15—13? - 3': P HSMm e

Ly = 2532y

o<, = 1571%L

Ky = ~Sjd ~ 53,3, + {250} (Qﬁ*k)ﬂumﬁe
Xe = L53b, |

“<GQ 2 259 &

B T e

<. = 31 <y

"<,{:-i;;-.(45.»_ci+_&0?ﬂ_‘ AB ) (4
IR L

=g = A Su

X o= 3y

Az - 23 .

Ko =2 XL

Xo = oy )

< p ffp. - 2]

Ko = = 3ady

<n = e



Definimos ainda os seguintes pardametros

® ¥

O"_!’:L - ‘IL;L j_L,L C(J_LE) j; J;?;_,
4 4 4
< e

bi!a_ = J.:‘?- J':tl-l- Cﬁ?ie - ;}:

¥ Y
C,L,,-.’.. = :f-- LJ;,J. + J},Q,)S/f}m-.z&
a

L“).Li-l - J:Ll"- C”.}.e rog J-.lg-l. 59&3‘-9
L 2

L = o~ 5 €
Li D)’V\Q + T (J_r C:Q_@J

1 L
= —_ L
t — (LrE) pe

Temos ainda

- (63 -

(5)

(6a)

(6b)



_64_
que sdo, respectivamente, os fatores de estrutura para as intera -
¢des intersubredes e intrasubrede. Para uma rede cabica simples

}L:@ € '3.1:1-2.

-1
Estamos considerando apenas os termos ate ordem S .

Na fase "spin-flop'", devido a rotacao do sistema de coordenadas
aparecem termos linearcs e cublcos nos operadores de desvio de
spin. Como veremos, estes termos nao contribuem as equagoes de mo-
vimento para as fungOes de Green que utilizamos; eles determinam '
apenas as posicOes médias de equilfbrio dos spins em fungaoc da tem
peratura e do campo magnético. Sdo os termos guadraticos e quarti-

cos nos operadores de desvio de spin que descrevem o comportamento

das ondas de spin em torno dessas posicoes médias de equilibrio.

0 método empregado aqui & o das equagdes de movimen-
to para as funcdes de Green com desacoplamento através do teorema’
de Wick. Para se obter uma c¢xpressao para a energla dos magnons, '

necessitamos das seguintes quatro fungoes de Green : :

+
?.L - £ < c-.-s\ ; L R . ?L = << e } C:-‘l>> ’
- 3\
b e I
- e el = — —- .
?3_ < < N 0\)\ 3D ?.q << 2 LN
(7)

Para cada uma delas, escrevemos a equagao de movimen

to correspondente; por exemplo, para 9, , temos
(E. << K=o C\-r_ o> = A < o a?_.
A ] }\I € 2 L /\ } )\'] > -+
o - el
<< Los X, 50> (8)
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Levando-se em conta a expressao para ){ , equacao (Z) e equagoes'
(3), e renormalizando 0s termos [ . Rbil e N Xq ] ,

isto &, fazendo

[&;;W3]“‘94LQ&!K33> ©

L“:\/Kt«}—’<\-_°‘&1)’{q}> ,

a equacdo (8) para << ey dae>>6 torna-se desacoplada. No

calculo de < [ =% , ¥, 1> aplicamos o teorema de Wick de maneira

semelhante a realizada na fase paramagnética. Se este mesmo esque-
ma for aplicado as outras tres equacoes de Green restantes, obte -

mos o seguinte sistema de equacoes lineares para as fungoes de '

Green
LYm-g) Y 5‘2:.*)(: ¥ ﬂ}q = “ﬁ‘gkf
Kl Lot L%+ﬁ)jl1-YAj5 .+K; jq - 0O
Tego « ¥ ga o)y o ¥, g0 - 0
1 £8 hor b’cc}l- « % T3 T lgfﬁ)gq; C
(92
onde

. - ) |
o °<0L+°<e'€>'- “Z‘G_le,laxl-<ﬁlé_1> -+

i
N Ky

]
Ll°<£.r_‘_< CJJ_-I’_;.B + -Z..Lb(oL 3’11.1{;)_‘_ 3.°<“""]<°‘1‘i‘
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f
* [.O(MTZ'Eo(m(E’_l'-s—K‘}‘}-g-nZ.a{r\.(iﬂ-

I

3(1«; ) + 49(F j < e \ (10a)

(10b)
o= 5ot 2 [ feca,
'ﬁ_\\ Py LT, +49<:Q_ a’:\<°?_l°‘5
o (f,ﬂ_ <5y ] (10¢)
0 - ﬁ{:_,ﬁ.% £4ﬁ5§<%w>+4ﬂr;<ag>
+ ol 2&& <&;{’J>]

(104)

Na dedugao do sistema de equagOes acima, os seguin -

tes argumentos foram considerados

+
< G\K O\K > — < JSK ‘bk > (lld)
< C‘-:r a\‘f > - < C\K =N > - o« b‘l‘ b+ & ,‘(>
koK Tk K D> = < >



< G:rh _BK 5 = £ _[):\ AN D (llC)
<d by = cay b
K Tmpe 2T KD 2 (11d)

Essas relacdes decorrem da equivaléncia magnética en
tre as subredes o ¢ ﬁa para os desvios de spin, como também’
da hermiticidade desses valores médios. Obviamente, essas rclagces
poderiam ser deduzidas consistentemente, empregando-se mais quatro

equagoes de movimento do tipo << &3 o>
/ A

+
+
L, O = 5 P - T )

- )\l . <<, 5,\ l .5-}1 > € << b_.s\ lb:f >

0Os valores medios nas expressoes de T, ¥y, ¥ e 1]
devem ser calculados em relacao a Wz, , que representa um sistema
de ondas de spin ndo interagentes. Além disso, a contribuigao esta
tica is equacbes de movimento, devido aos termos lineares e cubi -
coé da Hamiltomwiana, & igualada a zerd, da mesma forma que no tra-
balho de Feder e Pytte (1968). A equagdo assim obtida da a posicao
média de equilibrio dos spins nas subredes, em fungdo do campo mag

nético e da temperatura, ou seja,

(12)
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Utilizando as equagdes (4) e (5) vamos recescrever esta ultima ex -
pressdao mais explicitamente

MH': (,,-_.,/,\__e.ﬁ 53_]_ (J-_L"a’_*_j—li).il_-r )C_l) +53:_(3'3'J:‘>.

'(-L“"X_j\ + [LfE).L(..Z.S~_L)-S75/(L]\

(13).
onde apenas termos até ordem S estao sendo considerados, e
X.. i ,Z L-L(a‘a & o, O
17 250 4 2T - i S (lda)

)(_;'_,_ 3‘%:5—-%,—_{).({g{ﬁ_b_,}—-<G.J-_!_JJ>>__<G\1‘1QJ->]
(14b)
'
Ks - Eyel 5 I‘—(“Eﬁ])<°~*»,°u>-ﬁ<“ﬁ.-> (14c)

Resolvendo-se o sistema de equagoes (9), obtemos as

seguintes solugoes

- * § 3 2

71 = << AT » = ;:‘A L £+ Y. £ 4
2 Rt 2 1 2 2
LY\'??BJL"XG."YG )E- + Ya...(fb+‘fpk.,ﬂ+rc)

— 1'Y;)1 ﬁi ]
' (15a)
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Ll SN R A Y
'?_2: £ < c:—_)-\ .-At >>€’ = .Z_TT/;\ R [_— E;‘S'- R ( a -
3. X Z
R AL U I AR AT (15b)
L . o7 Say 2
y s WA U A :; e 2 Y, —

To¥ade v Yo (g onter Y man i)

(15¢)
Tu = <« -"j&} “;fﬁizf::l-[— ¥ e« raL(Y;* r_fa-
- z
Ye —-5’,,{) -13’9_\(5\&_ ] (15d)
onde
2 2 2 2
As e e ) (e ) ,
€, e & , dados por
2 2
Ef . tha+{c) N Lbe\ﬁL) (16a)
2 2
e el s (Va-%) - (W V) (16b)

sao os polos das fun¢gles de Green e, portanto, representam as ener

gias dos magnons que podem ser excitades na fase "spin-flop".

Agora que as fungoes de Green cstdo determinadas, os

valores médios correspondentes podem ser calculados, através dos '
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saltos das funcoes de Green respectivas. Os valores médios assim '

obtidos sao

<.ah1<x1 > = -.é * e (m\L+ L,y -
Y- e ,
26, S e ) (17a)
- {b-rY
< a3 2> - »e.d LML*.‘_y -~
Fé—*& 1 ‘
e - My 4 - -
T (e k) (17h)
-?
< O b_. = {D"'\(C y
5N )\_5 T _LN\ +..1..:) _—
Vo - X2
. ~ 1)
Ze, ( 2t ] (17¢)
NS ¥ e
A 2€, « ) -
LS 1A m, o+ LN
iE, L 2 ) (17d)
onde
-1



A - DETERMINACAC DA FRONTEIRA DE FASE "SPIN-FLOP" - PARAMAGNETICA.

Inicialmente, ignoranmos as anisotropias ortorrombi -

: - X ¥ .
cas, isto e, tomamos Ezo e J],L = Jlrl = Ju2 . A medida que

}
o campo magnético aumenta na fase ''spin-flop", o angulo © que as
magnetizagoes das subredes formam com o campo diminui, e toma o va
lor zero quando atingimos a fronteira de fase. Colocando-se &= O
na equacgao (13), temos imediatamente uma expressao para o campo

critico,

AHRAT) = s (337 ) tLr X ) +53s [J:’»Zl; ).

T S I A N ECRED R - P ]
(18)

Como ja dissemos anteriormente, os valores médios aa
dos pelas equacoes (17) szo tomados em relacao a Wg, , pois, caso
contrario, cada uma daquelas equagdes seria na realidade uma equa-

¢ao integral. Nessa aproximacao, 9o € 4 sao nulos; consequen

temente, < ey C\_B\B‘:o e < =3 555 = 0 . Nesse caso
€1, = [ Ve i.YL) , ou ainda,
¥ 3
o _ g _ T _ .
6. = Sph ()~ 55T (-85 (19)
Numa rede cubica simples temos
ke —_ L . e >\ G m)\
Y5 = T (et @2y 4+ 3) (20a)

Y5 2 4 (e domady « oo Gae Pty

caz_o»)\‘a Ca)a)\,b\) (20b)
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Na fase "spin-flop™ os limites da primeira Zona de Brillouin 540

‘G\x)\,: f% ,G\';‘\ua: tll e Gxxs: L A .

Abaixo realizamos um esbogo da dependencia dos ramos

-5

£s e &, com A , segundo a direcdo cristalografica [ 4+, L,1]

<
&y

w
oy
&

1

wr

S
N
N

1

1

o] I :-?;.

2d

Ct,,13
Figura 4 - Espectro de energia dos magnons para um antiferromagneto
uniaxial na transicio "spin-flop"-paramagnética e T = OX.
A condigdo (18), que da o campo-critico da transigao
“"spin-flop'" - paramagnética em fungao da temperatura, pode ser ob-
tida de uma outra maneira, alias, a mais utilizada. Quando ocorre'’
a transicao, ha uma instabilidade na fase "spin-flop™ que & carac-
terizada pelo fato de um dos modos se anular no centro da Z.B.,, !
conforme a figura anterior. E fdcil verificar entao que 52(&:0) =0
reduz-se a equacao (18).
As maiores contribuicces ds somas da equagao (18) '

-y

vem dos valores de X nas vizinhancas do centro da Z.B., pois mnes

ses pontos £, = O . Obviamente, na regiao de interesse

£,5> &y , logo My < ™M . Por isso, consideramos apenas as
contribuicoes do modo & . Portanto, das equacoes (14 temos '
G 2 quag

que

AiL - A2 M (2la)



temos
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com

ocupagao dos
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Koo~ L 2 (- ) e (21h)
ey
1
1 }, ~N (ZlC)
)<_5 - ""‘l'—"' % k l) 2

Efctuando-se uma expansao em torno da origem da Z.B.,

.o K ' (kq ‘ Gy L
S (2a)
! 2
\{" - L - K } Q+‘ 4 4 3
o= ._;.. “+ ‘g—'-é . ka Kla -+ k} ) -+ -i}-itk’( k‘J +
B S
1
R I O N RE (22b)
ST o~ - 2. 4 4
E'L( ...,0) - &~ K - —l?-:.-LKK?K‘a‘\'K'h)-t—
2
= b 3 Lo
(23)
e = >33 - fiéigf (24a)
(4 3
53¢ 7 .
c = o 2u (241)
[

Na regiao de baixas temperaturas, o nlmero médio de

Entao

SAR R

magnons €& muito menor que 4



(Z25a)

3
F..-
n
—
o
v
6?"
t....
S
)
Ms
Il

A fim de considerar os termos até segunda ordem na temperatura, ex

pandimos a exponencial anterlor

2
[+
npnak A Y4 ko4
"’\.;_‘—'-2 R -LJ.-\« EI—J?-LK,(-PK*E*H&)
N=

N L L2
Pﬂ C LK:K\G + K: Ké + Kla K,b ) ]
(25b)

Transformando-se as somas (721) em integrais, e levando-se em conta
as expansoes acima, X, . )(L e )<3 sao facilmente determina-
das até a ordem T 7 PEnalmente, colocan&o-se essas expres- !
soes em (18) obtemos a desejada dependencia na temperatura do cam-

po magnético para a transicldo "spin-flop" - paramagnética,

MHAT) = s (3ea) v ospe (38-0) - u-es) L

ri3¢) $3)
-L)Tr“' ’ [‘%L(JLTJL%)TéLLjL}"J;L> -+

3/
)l iy

I o
=)

-~

LiL(J]_TJ:’ ) - 3 (J::(._J‘L) 't--Z.L.]
&4
L ety Bopala)] . (=)

(26)
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Essa expressao ¢ idéntica a expressao (25) obtida a
partir da fase paramagnética. Isto &, o campo critico para a tran-
sicao "spin-flop" - paramagnética e igual ao campo critico na tran
si¢ho paramagnética - "spin-flop", nao havendo, como.cra de se es-

perar, efeitos de histecrese magnética.

Consideramos agora os efeitos das anisotropias ortor
r6mbicas de ion Unico e de intercambio. A condigao, &, LA=0) = O
fornece a seguinte expressdo para o campo critico da transigao '

“spin-flop'" - paramagnetica

+ + . L
AHCAT) = e, - ""*Z'K i '}?:le("ﬁ)ﬁ

2 »"\J ‘a’ - 7
—BL[L*J—J-TZ-J¢?§{_L]'<°‘L—'H> +

RN et

N
N R [:rfw.f)ﬁ].
< Gy ‘I?.J_ > 4+ £ 5.’_ tjl<+ J‘J_‘}*- ‘2'3'1} ) - 21- LJ;‘("' j&.‘a’

¥ !
-2 J, ) (.L«r Y, )+ A . 5;_[ J'J_’(_jl})v (11- K‘,!

oy

T A AP LN P RSN I N E 1

1
3o e ¥
S SO R TR A IR T S E AN A
¥

La¥, Y s vyl :
L) 3 aanby) sup - 2% 7))

'<C"LE‘_1>



onde

“+

P X 1 X
)‘-'\uc‘; - ssl ( 3_11 + -T_L}’) + 53a. kjg_}~ :L_‘a ) “+

{zs-1yL + 2s{ B (28)

A solucao escolhida depende da relacao entre as ani-
~ B x X
sotropias crtorrombicas. Se S [31-Iﬁd-fséa LL?-JQ )-< 458 E
.1‘. -
escolhemos s Heo . Se a desigualdade for invertida, a solugdo va

lida & M, .

0 calculo da soma na equacgao (27) torna-se bastante'’
complexc devido & presenca dos dois ramos &1 e €, . Além dis-
so, a corregao do ponto zero deve ser ligeiramente diferente da '
calculada na fase paramagnética, quando realizamos a soma acima so
bre toda a primeira Z.B. Isto de certa forma j& era esperado, pois
essa correcao e devido 4s incertezas nas escolhas dos estados de
minimo em ambas as fases. Obviamente, em vista das dificuldades '
até hoje presentes na determinacdo do estado de minima energia de
ur antiferromagneto, nao temos possibilidade de confrolar Tigorosa

mente essas incertezas.

As maiores centribuigdes & soma anterior, vem dos
pontos onde o ramo £, apresenta um valor minimo. Na fase "spin -
~flop" esses pontos estdo nas vizinhangas do centro da Z.B. . Rea-

lizando-se uma expansio em torno do ponto X = © | temos as se-

guintes cxpressoes para os ramos £, e

(29a)



E;L-/:-:\) i [Sél(.ﬂ]‘afi ji*n‘&) ‘*532.(3—.2.)(‘\0’—3_13/’()

Vo

e spnat s3It
) - 1 ) A (29b}

Na figura abaixo apresentamos o grafico de €, e €&, em funcdo

-

de X , para W = He | segundo a direcdo cristalografica [t/ bii].

&

- Qise

° N * [yn]

Figura 5 - Espectro de energia dos magnons para um antiferromagneto
com anisotropias ortorrdmbicas na transigdo 'spin-flop'-

. paramagnética e T = OK.
Se A= oo, E, > &, e, em consequencia, M, 3> ™M, .

Podemos entao escrever, na regiao de baixas temperaturas,

| P _pe N
M, = L &PEL-—.L) = Z XP (30)

n-t

Se na soma da equagao (27) considerarmos entdo ape-

-

nas as contribuigoes em torno de M = 0 e levarmos em conta a
equag¢ao (29b) para €, , e os valores médios dados pelas equa -
¢Oes (17), obtemos, apds uma integracdo em coordenadas esféricas '
1

no termo dependente da temperatura, a seguinte expressao para o

campo magnético da transigdo "spin-flop" - paramagnética

+ +

MHc, LT)"‘_‘ /HHco - /‘-“.&u;\) - Pﬁ“—:(T) (31)



onde »“1430 ¢ dado pela equagao {28)
1 Lox ¥ Pie
oD H XN é? <1 Leus Ji + 3¢ ) + 635 [jJ__J::a )
+ |25 L _-t;_p_sg‘]. LSSL LJ;?/X_, Jima) +
[ >(|"3— X
531- (J‘_.,_ - -3;_3 ) T 1{.5!;:}. .__J;___m (32a)
&)
X
M 5“ J = Si—f(\ L3{ )"'Q{j.i.}"-j)_ + |+ -1
Tl—)—" rd — -
[3{'\1‘2‘ ;‘3) [J-II}"J;,BIX) il._f-,jl\/-_’.,
KgT 2-
(32b)

Notamos entao que o termo dependente da temperatura'
¢ identico ao determinado anteriormente (veja equacao (19) do capi
tulo I). Considerando-se épenas as contribuigoes importantes em
torno da origem da Z.B. , & facil verificar que a expressiao (13¢)
do capitulo anterior, que da a correcido do ponto zero na fase para

magnética, reduz-se a equacdo {32a) dada acima. Obviamente, como '

as contribuigoes longe da origem sdo despreziveis, obtemos Otima
concordancia para © ponto zeryo em ambas'as fases, em vista dos ar-
gumentos anteriormente expostos. Portanto, os calculos acima con-
firmam que a natureza da transigdo de fase "spin-flop™ - paramagné

tica & de segunda ordem, fato esse sempre verificado experimentai-

mente.



B - DETERMINACEO DA FRONTEIRA DE FASE "SPIN-FLOP® ~ ANTIFERROMAGNETICA.

No calculo da fronteira de fase "spin-flop" - antifer

romagnética, € importante verificar o comportamento dos espectros’

& e &, . Para isso, vamos considerar um antiferromagneto '
. . . . . = ¥
com anisotropias uniaxiais apenas. Tomando-se I = 37 = Jo ,
x ‘a— J- - ~—
J,. = I = N e E = © , 4 expressao (13), do cam-

po magnético em fung¢do do angulo & , para T =0K , torna-se

A H = o LsgL{xf;ﬂ') + 5y.(1fﬁ-L.) -+
(2s-0L ] (33)

Colocando-se essa expressao nas equagoes que definem

€, e £, ., obtemos

o

glﬁ_(}) = Loge T (028} — 53 {2- F’; )

o ARSEE )L:9”$9:]4? Lsg:30 (11 )

1
+ 53L{ 2111%)5%391§ ,.53;Ji{¢~53 )

Fi 2 \ 2 2
53 (3 -3)5,~T8 13+ sT(§rr)Lgae )

-

(34)

tt

o " sobre &, significa temperatura nula.

onde o simbolo

hard

}
No centro da Z.B. , X = O | logo f;= 1l e Koi 1.



Neste caso temos

Yo

)= [ 25y + S{lf-1)L 5o ] L*’—%L—’l -

2

- S3 (JJ_-t-I_;)5ﬂN\-9 + 56_:, (Jl}a \3-4.)5}:_\8 +

Y
s (LvijLsyéfe ] (35)

G L30T o 2% Lo e 3 e

’ \
+ 52, LL}-Jl)éﬁfb + 5§ g )Lf?“éeg]AL (36)

Quando aumentamos A , a partir do centro da Z.B.,
ambos os ramos aumentam de valor e encontram-se nos vertices da !

3
Z.B. . Nestes pontos, (2 = 0 =~ = 0 e
* >‘v >‘V

>

]

s By s Lond 533 + s9({-)Lefe 177 [eno,

_ \
=5 e st i Lsle T (37)

o
Se L # 0 ., O ramo 51(3) e sempre positivo em !
toda a primeira Z.B. ; entretanto, para certo valor ©=286. o ramo
61(3) , para _& = 0 , anula-se¢, ocorrendo entao uma instabi-
lidade na fase "spin-flop'". Adiante consideraremos certos casos

particulares, inclusive [ = © . 0 angulo que torna nulo o espec

tro &, (¢} satisfaz a seguinte equacio

2 25310
5}\.\ BC =

58-‘-(33*»}12' ) +‘53"- LJA‘J.‘}) - 5ifl*§) L.



No angule critico B¢ temos a scguinte representagdo para 0Ss es-
o] - (o] _ —
pectros £, c %2 ern funcdo de A

e

~ L]

Figura 6 - Espectrc de cnergla dos magnons para um antiferromagne
to uniaxial na transicdo “spin-flop'-antiferromagnéti-
ca ¢ T = 0K,

Para um antiferromagneto com pequena anisotropia !
&
uniaxial, ¢ angulo ©. & ligeiramente menor que 90 . QObviamente,

[
se o antiferromagneto fosse isotrdpico terfamos ©&.=40 , e um

campo magnetico, dado por (33), que se anularia, isto €, um anti -

ferromagneto isotrdpico ndo tem fase antiferromagnética.

A forma dos espectros acima praticamente nao se modi
fica, mesmo quando consideramos anisotropilas ortorrombicas. Portan
to, a condig¢8o para se obter a transigao "spin-flop" - antiferro -

magnética € que €, () : ¢ ) = O

Considerando agora todas as anisotropias presentes '
na Hamiltoniana de partida, equagao (1), e levando-se em conta tam
bém a dependéncia na temperatura, a condicdo £, [A= q)z 0 forne-
ce a seguinte expressdo para o angule critico B¢

Sp2e, = 290305251 (i-1)E + A
Sgllqﬁ}‘zs).5584(Jf;IF)—51@+U(ME) (39)
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onde

pry

Ky

A = -L.Z§31ELL‘;(L&L?)MJ& -
N

:‘g— (J_J.Lr“‘-]-})sf"%ec_] <°‘.L%l> T 3_-6_,_ Li‘ (Jf"J_?)

¥

....l[-j_,_ 1"1_5_: (J_—l‘}fjf)%ﬂzecl< C\T’-‘I)J > + [ %J_ (—J_-I}T-

X 9
} T -4 !
TRl (B30 s (53 Yo s
?'[Lf[:’)\eracﬂ-oZE]<0\J_G\J> % (40)
Inserindo-se a expressao de EEN%BC , dada por (39),

na equacgac (13}, obtemos finalmente a seguinte expressao para o

campo critico da transigdc "spin-flop" - antiferromagnética :
/IAHC(T) = L53¢($}+313’>. t_l_ 'f")(.z. ) -\.55_,_ (J:L%_Jir).

(L~x5)-b(zszq.(L+€) - 8s(L+E) X, ] .
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RN E 53 (- 37 )= ST )L = 55 (5-2) 6 - b 1"

534 (,Jl?‘t'\]f)* 53-?-[J;r~3.1‘3—) - 5% l\lfg ).(Lt{;)

onde )(L , .(2’ e X3 séo dados pelas equagoes (14)

Com o auxilio dos valores médios dados pelas equagoes
(17) podemos obter uma forma explicita paraly\Hchj em funcao da
temperatura. Os espectros das excitagbes, para T= Ok , tomam a

seguinte forma

€)= Lo (2R < s (0720 vy) +

4se 1% [opat (s

I+

\
fi) - syhjwai_'fS )

+ 25 (LTEJS}«——\&BC 5 3. (JE}TJ} )\5,9"‘lac K&

4

v 5 (27237 ) 520, b’ji ]\/J" (42)

onde agora 5}¢%9C_ & dado por (39) com A = O .

Vamos considerar aqui quatro casos particulares, a

fim de podermos comparar com alguns resultados encontrados na lite

ratura.
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B1 - ANISOTRGPIAS UNIAXIAIS E ORTORROMBICAS.

- > . >
Para A~ 0 , temos que F; =1~ 2%- e 03° Jp_é_
Neste caso,

o N \/1_,

& (3) - Loy (3+a7) - 53 (3% 35 ) + hsc)

531 ks
L._%_ (Jl +J, )5?;%QC - fﬁi_(:&}‘.qf')53;iec
\
53_1._7}' 5¢Jltr_ 49

- { : N e )] \ (43)

Quando as anisotropias crtorrombicas nao sao despre-

ziveis, 51(3) << £, (A) para A T 0 ; podemos entdo desprezar
. - - o . — -

a contribuigao do ramo &, na regiao de baixas temperaturas. A ex

pressdao final que obtemos para o campo critico da transicio "spin-

-flop" - antiferromagnética adquire entdo a seguinte forma

}-\\—-‘C(T) = ];53¢ (IL}TJL%) +53;__ LJL%—J;-) + 255 [L#E)J
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r_"'?
-
k
>
4+
¥

s 1) ) (45)

) 5

onde apenas termos até ordem ‘g estac sende levados em conta na
correcao do ponte zero AL&{O) € no termo‘éependente da temperatu-
ra AU {r) . A expressao para'y~ALk(0) € muite complicada e pode
ser avaliada apenas numericamente atraves de uma soma sobre todos
0s vetores permitidos da primeira Z.B. . A forma explicita de AHJ°)

& neste caso,

AH o) -\: _'._ - 2+ + ‘—L' .
SR ) N %_§ 2t g Lo - E)
T LR e (k)
MR PR AR/ } (46)
onde
£ - - _i_ Lséi (5% 3 )-1-53)._ [JL—J;_?’)~(J1- K‘;’\ ) 145“—*9)] +
R N Y A TR TP
LG SR
g (%3008« 2 (g% 17 )spe, 51« 2 [ (ue
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[+ N (
b=z sp (J}*r]}_?}— 53 (J;Z’— J__LB)- QS(LrE-) (470)
C = 531 L:E?f\jf)-q- _55-?_ lLJl}—J;\g)TLS(LTE )
J_J.I‘}’
5}“‘28(’ . z;l
conm
!
o T = - —é [—2561. (:L?—r_]l})- {_L T l(“g ) *‘-15%-(\74}—5{'2 ) (i+ 3’;)
Sele)] e 2 3 gy
. N
g[‘ji +Il{})—(4;5é’;)(j‘_‘l+£)5%6c -
5 < "‘3‘ L / } ¥ 2 )
i%— [(J‘)” -2 )6% i [‘1?353\ )‘(j*-_:rz }55"::_‘%] +
%S[Lfgj_sy«f’acng } (47

¥, 4 ¥

PR L L et )y sy okl rhslere) )
5 X %
ﬁ _Si_[z (3 TJ‘?)(’\ -2 (57543 Y5 )+ (3030

4
T, o3k L
+ 135~ 37) (RT303 )5rﬂﬂ¢J~,§5[L*E)~sj\iﬁ(_ r5E \
= + 531_ - + ‘]’ 2 47d
PN - L b SR 207 2 o Y- W
2 by )
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O termo dependente da temperatura torna-se

poeR s S L) - A (80R)]

|

(48)

Determinamos o termo dominantec na temperatura, tomando a expressao

-

entre colchetes para Nz 0 , transformando a soma numa inte -

gral em torno da origem, e integrando a expressdo resultante em

coordenadas esféricas. Obtemos entio,

- 5)
2 AH-C'LT) 4 ) ;3 ’ Lc\b (P‘-\*Pc_)
- 2
..ﬁd(@ffa)]/ (( xaT)
Aso (49)
onde
- \ Toox v
o = LSSJ.. (J._L v 3, ) - ‘58_‘, LD_—J_ “'J.:,) +45'E]
S3iL z
[ 2 g%, 2 g7 (spoc =) =
Va.
(8337 3= 57 Y530, ) (50)

0 colchete & avaliado colocando-se A= O  nas equacdes (47) que

definem aqueles termos
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B2 ~ AMISOTROPIAS UHIAXTAIS.

X ¥ X
Definindo-se % =4 = 31 e J = er: J.

obtemos a seguinte expressao para o campo critice da transigao !

“spin-flop" - antiferromagnética
H (1) = = 315 3 ¥ *
Valiara = L ELLiTL)-I—Sé-{.LJJ_mJ_L} 1—2,5511__].

. sp(0-3) ~sp(oF o3y csfuet)L 4%
55*(3&:5)-saa(JE-L)-sg(hg)L :\ '

Lt 220 AHK e M~
L 2 Aol = . B HATY (51)

Aqui também a correcao do ponto zero AT} & uma so
—

ma muito complicada em » ., dada por,

H

1 P°‘- 2.
Bl Le) “_‘%%q—ﬁ_‘iﬁt’ r—c\m{‘?«“?) -

9. {6- 7)) *z,"g“ [0‘5 () - G, (% )] \
L

onde (52)

C = -%.LsgL(J_mJi})+55L(J}—Jl).[h!%)fq_el_] +

35 3 = 1
?-L‘ZJ,L"L"’-E*JJ})S,?"%BC1* a5 L(J:‘.}“:g—)+_$(j}"

28

\
5. )83 Syl 4+ * S ssw
b :} ;\" 4 T /"V\ec (533)

oo osp(nt-3) - osa (3F-3.y - asL

L = 53L(3¢*3¢3)“58*— L-I;r“ J.z) - 25
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C = 5‘5_;{“‘3*1’) + 53 L?&}—Jﬁ} +25 L
(53b)
5},\\{%1 2\55‘.:[3.
© b

coiln

P xr p o o L&.ssl(ﬁfi"a).{\.l_:r-;) -rzsg,_(l?_:;z)_[l.-r‘(%\)

.S/?""\.ZBC] + jf‘ff_ (JF«L). {41’36’% )s;,fac +} sL sﬁfac’
o e o - (53¢)
L= fy s é- L T 25h L§+L})f; +4sy.[1}@;§)f§ 145L]
4 %":5. I—_'I_ol_,f;:-—.z_(ji—_;qq}}b"i)-ﬁ-(:&*Jﬁb). l-.?_

FE e ] J2[aa (e o (-9).

2+3¥7 \jm‘ &

l 5 S ] - S suosde (53d)
q st 2 -
5 o S_JLLHL:@) 7 Zs (a3t )spde, 3 4

\
= 1';;\") + 55LJ‘>‘-LXA—-L) ;58-1[:5*'31%)5?&36(‘ K;’\ +

¥ 2 v \
Sél_ (J_J_ ":,“—J_).Sj"‘\%t L"; E'S -Z..SLS}»—:Z@C] /2’

(53g)
A dependéncia na temperatura € dada por
A i o W { P . My
R S A UST LN (R AP E L
7 _ 4
Lla-f)a - @-g)ac] 2 | (54)
R
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Agora estamos considerando as contribuigoes dos ra -
o o . N N
mos & e &, , pois ambos variam linearmente com A nas vi-
- ._’ - -
zinhangas de > = O . Da mesma forma que nec caso anterior, trans

formamos a soma numa integral e integramos em coordenadas esfeéri -

cas. Obtemos, portanto, a desejada dependencia na temperatura, ou

seja,
o BH(T) = ES 2 e -r)q, -
4o+ <2 b
\A PHJ;Q w o L) -
(@“&)m]/ R'(K‘STJL (55)
3o
onde
s b))t LB AR o
. (sazm 53;33 ) 5pe, ]\/;,
. <, = LUSJ_J;_)\@LE%EE 55;31>/:. (%)‘@,

Os termos entre colchetes sao obtidos das respectivas equagoes (53),

—

colocando-se naquelas expressoes A= 0



B3 - ANISOTROPIA UNIAXIAL DE TON UNICO.

Desprezando-se também as interacbes intrasubredes J,,
as expressocs para ~ HH (o) e mAHT) sdo mais facilmente
mancjaveis, e podemos comparar nossos resultados com aqueles obti-

- ~ L
dos por Feder c Pytte (1968). Definindo-sec o parametro L = EE

obtemos a seguinte expressdo para o campo critico da transigao !

"spin-flop'" - antiferromagnética

N o o y
M HATY = zsbx{iﬁﬁjl ). Llj_(i_i_)_f_m]L
. -2.—(5{11-(1){
[ 1+ 2 Al (o) + :‘5:_ AH T ] (56)
onde m AH (e) e B HAT) sao dadas respectivamente pe

las equagbes (52) e (54). Neste caso particular, entretanto, as ex
pressoes sao mais simples. Temos entao as seguintes novas expras -

sdes

y- 2 NENL 161 .
O Zj (_I__.E;L) \378.)
~ ~ 2
L A PO S o Y
~L — —_— Tk
4li-1 ) 4T (1-7H A
(57b)
At P = —aasTenl g3 -
I 4 = 1+ L -8 - 3.7
AT (-1 T G B

(57¢)



533 P
G\J’JQ - 1-7 ’ ( L 3t (A ) (57(1)
5 —~
A, d = 'f: L ~ L 3 {31 ) (57¢)
€1, L?\} = 533 L i+ L )VL {l_ j )‘/L (57F)
[y ' 3

Inserindo-sc as expressdes acima nas equagoes (52) e (54), obtemos,

o BHO) = 3 (L2l 2 E oy o
“ < e T 1-T ) .1{1_*[})
T S
( L ) ]‘ljisg (.L‘T"ZI'L,—L )-r 0,403
r L
j~3L
— (58)
5}/2";;{2) 1oL 2 44
/"\.AHC{T) - ( [ L+
41+ 1T ) ( L-T*
2
{ &kgT\) (59)
\ 533
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No cilculo acima utilizamos uy CXPTESSAes numericas
do trabalho de Anderson (1952),

2.7 (1 )T 2 o400

-y

A

2yt
) = Z (1 o) e s

Portanto, neste caso particular de anisotropia uniaxial de Ion Gni
co, reproduzimos os resultados de Feder e Pytte (1968), obtidos
através do metodo das‘eqanGes de movimento para os operadores de

desvio de spin

B4 - ANISOTROPIA UNTAXIAL DE INTERCAMBIO.

Levando-se em conta apenas$ a interagao intersubredes,

~ Ji_
e definindo-se k = *jfil , Obtemos o campo critico para a
transicao "spin-flop'" - antiferromagnética, dado por
. ¥ Vi
H, (7 = 5 T Iy g -J )
M M ) }'L Al ) ( LI,

L1+ AH L) %AHCH)]

3 (60)

onde o~ AN} e BHAT) sao dadas respectivamente pelas
equagoes (52) e (54). Agora as expressoes sdo muito simples e obte

mos



P&.. . - 2

¢ - - + A -
et F = 2 1 = {)‘
L S U S

L o= 8 25

C\B,o\ = %53—

CIC,A = 7 s37 ‘(‘}?

° 2

- ‘ Yo
o (3) = 839 (2= 3 )

Ficamos entao com

3

2 ,"f')!
~AH L) = Lo L2 {i-Tg -
o N

A
34 5
1 . 3 ﬂ"‘j 2Kg T
o AHT) e (—-—*-—353 )

Também neste caso particular, nossas expressoes reduzem-se as

Feder e Pytte.

e, JSE—
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(61)

(62)

de

Deixaremos para o capitulo seguinte a discussao rela

tiva & natureza da transicido “spin-flop'" - antiferromagneética,

1

pois também obtemos essa fronteira a partir da analise na fase an-

tiferromagnética.
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Entretanto, ¢ bom salientar que a presencga das aniso

tropias ortorrombicas ndo altera a dependencia na temperatura,

pois o espectro obtido € sempre linear nas vizinhangas do centro '
da Z.B.: enm consequéncia, obtemos uma lei quadratica na temperatu-
ra. Embora a andlise da fase '"spin-flop” empregando fungoes de '
Green para os operadores de desvio de spin no espago reciproco se-
ja muito trabalhosa, obtemos facilmente expansdes assintdticas pa-

ra as fronteiras de fase, na regido de baixas temperaturas.



CAPITULO III

ANTIFERROMAGNETO ANISOTROPICO NA FASE ANTIFERROMAGNETICA

H

Consideramos aqui a mesma Hamiltoniana do capitulo
anterior, dada pela equagdao (1). Introduzimos também operadores de

desvio de spin para cada uma das subredes, ou seja,

5:‘:: 5 - A‘:"&K
para a subrede e,
" +
gt (25) 5? f; (5)
- Vi
5p - [aj) ;ﬁ () 5?
[ .
5% 5 + $F%3
para a subrede f , onde
- l““ M f V= com s e e '
/o(jp (s) = ( Iy ) T Tu T N\P:L 5

Expandindo-se ;LIP Ls) em serie de potencias,

F“;p ls) = L ~ (L1-1 \ <, p

escrevendo as transformadas de Fourier desses operadores,
Y _—-1\‘}2‘:{ Vo A K
&= = = * L Y = (3-'-" ? 6\+
K L N ) Z o L . A"'lz_ N < o £
< . <
\/5.- —-K."P-’

—’:-‘:'E b+ . 12
P (M

s2m (5)Zk ?



c observando ainda as relagdes de comutagao,

i

" 1A . * +
Lo o) =g » L oksoopd=® [ogr o) ?

+
e relagdes idénticas para os operadores 5; e b- |, obtemos a se-

guinte expressdo para a Hamiltoniana

\ (1)
V’z = /(0 - Kl T }'{/_f

onde

- NSt 5 e NS T NSt
N

(2)
3 L O - bl 5
= 2532.3 V- ' L -
){,3_ F"Z- 5,_ a3 K (G\Kﬁj/\ + K CLK hd '«2531_3:]_ .
k
.c\ —5 Y L‘* + -
l k“K+G\K‘1K)+ oo W w X bLb
Y -~ G ot o 5 1 + o
< ~ + G -~
( K -k K_K+5K,K + b Jik,} (3)
I,
){ = T |j + bl 5 T
q N ;:’.r'—k:;-’: Lg# ! ( h:f'z"j 5' 5—1%6‘.1,* T Y &\J.a « b
3 -~ 2~3 1ro-3 < 3 1ra-3
+ _+ '
- r 54 a-"_& o + ‘( 6\‘1 —51}).% ES
L 3 Tlagey L% e2es ) + 3 (
+
F_l—_z—) _j) -13_1) (=9 o\*
R S TS A PO imz-aii'J—;_j .
g+
0, o 5737 ‘s
T2 ey T E; L% %3 Slase, ) T
¥
S A Yoyt .
¢ o L_j_'j O\.L _)_0‘_3 J*J-—‘j + °<’5{ ( 0\—+| C\lc\ 5'\’_ -3 +
b, 6. 5.5 ) .
Vs _ 4+ o n 0\1 4 5+ +
J..z..) ¢ ( 3 (=9 QJTQTA .1'1).2_ 5_; _;Jl_;‘a_'j )
t "<ﬂ ( - -G N T +

(4)
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cCon
3 2 (.
SRR T UREEPREARE SR E R B i
o £3,3.0 ¥ L+ 4 'L’}’L H
L = é:.j_n_ - 2533 ~25( L+ 534.3’1, - M
O<C: j-}.j‘y_ EJ "l'-SXE
(5)

. I
o<0‘\. = ‘2-34. j_)_ b/i--?."j + E

o 1
°<e = 151_3‘,1 {l + E

!

o(;.—, Sj—tr*—l*-Z})"la-‘-Jz%’Kl-’z‘_-zL

A fim de obter uma expressao para 0 espectro de ener
gia dos magnons, precisamos esSCrever &s equa¢oes de movimento para

as seguintes quatro fungoes de Green:

?l: <<o\-;;ct.i,>> . ?.1""“6;—; -1 2>
A forma das equacdes & idéntica as do capitulo anterior; por exem-
plo, para ?1 , temos
Q-’C."'-';}aj—if>)i:&-l_r;<r_“\"jo:r-i;j> -+
<< EC\'; }{ :] 5\—'3 >>£ (6)

Levando-se em conta a Hamiltoniana (1) acima e linearizando-se 0Os

termos que envolvem trés operadores, através da aplicagao sistema-

tica do teorema de Wick, conforme realizado no cap{tulo anterior ,
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3 5 ] B 2qUAGCO ineares pare ‘ungoes de
obtemos o seguinte sistema de equagocs linedres para as fung e

Green
l * + w - S_st;i
(C_“W.L )j_,_“”.z,?.z.'“wji}z” Lf?z,“:v'
+ +
Wiy ”aj_ *[E*Nl)%a*“’q “23 + W %LJ = 0O (7)
~W9e - Weqa +lE-Wi)gy s w9y = O
W4 A4 +""3?l_ Wy 35*l““’1)"2>tr:0
onde

+ -t 1
‘UL[\A): 55l5_,%"-25§;5:_k“‘2532t- +45§.z_3'i§"; ‘f}‘\H

-ri!— _Z 5 qﬁlji&bj_ <c\1.5_!> '*“451:&5{1_(6\“'*%*5 +
Ky -

1 1
2035 <4l o [ 4nTt (0 rah )y 66 ]

!
x : o
< G e~ o 4 [ gé"“jf L(\:;: “+ F.L) — 46& g, (J. B’);—..L\

-1

~aL desias o
- " ) 1
MEOSE 55¥L%w25$Jj'~25ﬁiL +4531IEK: — pH

L
NS _L<o‘.2_‘-5_;> *
Ky

- L z % 451_‘31&\5145\15_,) + 43¢zéhf

3 | '
BT« Lapat (o redl ) eie ],

5 1 i
<h o> L §3238 [K.L Tb’}; ) - 45;"J_-L%F{-L*B)‘_L}

L) <Bih } (9)
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Na determinacac do sistema de equagoes acima emprega

mos 0s seguintes argumentos de simetria

a) Todos os valores médios sdo pares em K .

b) < ap b o> - b oo s = U
K -~k = < Y -~k < 5‘-—]( _-I—‘:- >
b1 +

& Dm A= N o 2 N LR
+ ¥ -

< e% R = < AR %>
+ ; +

< ‘BK 5_"<> = < .!)—'Z .é.‘z }

- 2N - - - - .
representar < ot ags CAn Ry , <5k.bk ou < b Lo s
Como o campo magnCtico externo H atua diferentemen
. g 51 4.
te em cada uma das subredes, < ap sy ?ﬁ < 5 PR > e

3

< S sg o> F < bp é@ > . Anteriormente, na fase "spin-ilop"
esses valores médios foram considerados iguais, pois la as duas '
subredes sao tratadas no mesmo pé de igualdade relativamente ao '
campo magnético. Entretanto, determinados os valores médios
<&y e > e <ag az>, obtemos por simetria, atravcés da subs-

tituicao de H por -4 , os valores médios <:$% 5; S e <b:%h>'

As solugOes do sistema de equagoes (7), obtidas mais

fecilmente com o emprego do esquema matricial, sdo as seguintes

3 =3
?1 T <Ay o= 3> = AN L &7 w; -
<2 T A
2 2 - 2 _a - E
( W Wy ) € o+ Wy (W_! r W )

oo we W ) -2 Wy Wy l] (14a)
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- 2, + -

?_2_ - < < mj“;‘ ! G:}:! >0 j;\‘“‘; - L"‘ W: E + U\J_L (Nl -
- T w wl) ~ Wy W Ty ] :
N2 )+ua‘( 3T (14b}

-‘-—’ .
(35:“5_)'10‘3])) :_ﬁ“-<%81+[“’5(“4fb¢3‘)
- Wy (W;rwl ):J - [W(_INJ WS )w: "
("JJL""I - W W‘)wﬂ' w'z'—w )w

PR s & (14c)

+ S5y
?‘4:‘ “‘5_:}&3f>>:£::\ %"NQE "‘[{"’z*“’z)“‘{s
R T P P I P
(Wf‘*’t:-“‘;wﬁ)w: + Wy lw>""’j) & (14d)
onde
A= (et (e Al e
2 _5 2 \/
£,o = 2 [ (=)-<<]7™ (15)
com
- [L-fl—w':’ )+Lw'1—w‘ll)+a_(w3,wq) {(16a)
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Abaixo, apresentamcs o comportamento, para T= 0K , dos ramos &,

e €, , scgundo a diregdo [ 4,1, t 1 .

Figura 7 - Espectro de energia dos magnons na fase antifer-

romagnética, para T = OK.

E facil verificar que na fase antiferromagnética,
quando aumentamos © valor do campo magnético, a partir de zero, os
dois ramos, inicialmente degenerados a campo nulo, afastam-se cada
vez mais um do outro. Enquanto Ej(g) torna-se mais energético

E:Li) , ao contrario, tem diminui&a sua energia e, dependendo’
do valor do- campe magnético, pode anular-se inicialmente para o mo

i

do X = 0 |, Quando isso acontece, a fase antiferromagnética tor-
na-se instavel, ¢ ocorre a transicao entre as fases antiferromagné
tica e "spin-flop". Portanto, o campo critico para a transigcaoc an-
tiferromagnética - "spin-flop" € determinado pela condigﬁo,g@%ﬂzo.
Neste caso particular, onde desprezamos as anlsotropias ortorrombi
cas, essa condicao fornece a seguinte egxpressao para 0 Campo criti

co da transigdo antitferromagnética - “spin-flop”

B AT) = pH L_L+ 2o AR *:SLAHC(T)___\J

) (22)



onde
AU N C v 23
AH o} = - N Z<(°‘L“" ‘J‘) L“jk z
‘ (&) % (HZ-0% )%
-1 + 5{-!._ “2 ;:-
j ' ) (b = 5 )% ﬂ (24)
. ! L
AHC(T) = - (c\?’,“ ) —?( r (-Lf.'— F‘)‘:)\/L [(G\LM'}? ﬁ'l) +}?
—~ 2 \l..
+ ([ J - <) T ]-(”"\l+"’\¢)+(°~ *l)/-
Ve [ml_m‘,_) f {25)
com

B.
a, 5;@ CUSR T e (mhon ) sty ]
a,z o, |§= 1)
. IO !
)4]( = 5;;3:[ . L.Ssl_]_l%’.‘ LS&L(TJ_}’J;’_)- (J.T(Y_k’_) -_‘l'l.SL] 5

!
4’,2 = 2 Lsy:ﬁi 25 3. [J}ﬁ T, K‘;E ) - 25 L]

B
. L - '
o gt Lspatasg (350 (a0 )4 4o ]
~ ¥
j_]_ = _:_ri_._...
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0 termo AH{o} € a correcao devide ao movimento 0o

ponto zero, e estd relacionado com a incerteza na determinagao do
cstado de minima energia do antiferromagneto. Podemos tambem afir-
mar gque a Hamiltonilana ){L , correspondonte.a éndas de spin nao in
teragentes, nio representa idealmente o antiferromagneto para T= OK.
0 cidlculo da soma que define AHA®) & muito complicado e so pode '
ser realizado numericamente considerando~se todos os pontos da pri

meira Z.8B. .

Podemos obter explicitamente a dependéncia na tempe-
ratura I {1} , substituindo-se 4 soma na e uacao (25 Oor uma 1in-
Mo =

tegral em torno do centro da Z.B., pois nestes pontos ocorrem as

-~

maiores contribui¢oes. Notamos que, para k = O s

° - {513, )" 2
6‘2’ [ k ) = —‘L”E}'—?;)'“ . i":- - iél.]-'l’ e ) A ok ) (26)
Gﬁucu ..,L:}-J_ < -J \ /
Expandindo-se igualmente as fungoes que aparecem em (25} e notando
1

que para K =0 , My >> M, , na regiao de baixas temperaturas,

obtemos, apds integrarmcs em coordenadas esféricas,

3
AHTY = ~ = . N (3 3 kaT) 2
<O TG qmm o LATR
5/_2__
KT
voBrism) il () ] (27)
onde
533, ~
A\ - 3-10‘4._ [.G\'L (5}_’“‘0 __)_> + ‘TJ. ‘] “Vb “?I-.L 7y
rHe (282)
5%.LJ i ~ A ~ -~
B ﬁ?'ﬂ“é«(i“f"ﬂl+°‘;ﬁ;)+%“‘3:&
~ My
v (20 ey Y meg Ty ) o+ I ()

(28Db)
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53,3 ~
0(0 - ( l:-) ( L= 4 3-_2_ c\,_L ) (28CJ
K)AHCD
2.
<y = (53:2.) 1= 67, o,
et ) (250
- 5 \/
rHee = SR [ e ~1)7T (28¢)
com
o, w 5;;3; [531,4 - 283, j}’njism.wL] ,
- i ¥ 3 .
rot .Lsaiji ~dsg (BF-L ) ~4sL ]
V., - :
ST SR e s (70 w4 )
A X 2 ~ N
= .—.'l_. J-Z = L 3-?_3—4’_ e J_d.: 3‘2: 52“(3—4’3—3—4’\

Consideremos dois casos particulares para o campo critico obtido:

a) Caso particular - anisotropia de intercambio; interagles entre

primeiros vizinhos.

—

- . . J
E fdcil verificar que A=0 , B = - ———~ onde
_ ’ 6(3-—_1)/2_’
J - 3 . Obtemos também para a correcao do ponto zero,

| | 3
AH‘(O) - ILL"%; Iy \/J,]

K

-Ki f.J
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Finalmente podemos escrever a seguinte expressac para o Campo cri-

tico da transicdo antiferromagnética - "spin-£flop™
J
PAHAT) = i, /\i R T
N (;,ﬁ)z,
+ ~J (73 —J-B I~ (54) ili/) ( Ke T *
4'-(11"'5 MHey )
(29)
: e .
onde /2
pHee = SSJ'(j Fi) .

0 resultado acima & idéntico ao obtido por Feder e Pytte (1968).

Sendo J > 1 , a dependéncia na temperatura € crescente com . E

importante notar a diferenga que existe entre esse campc ¢ O obti-~

do a partir da fase "spin-flop'", dado pela equagao {60). Neste al-
. . _ ] 2

timo, a dependencia com a temperatura e do tipo T , e a fronteir

inicialmente decresce com a temperatura, obviamente, O proximo ter

" q
mo da série, ¥ , deve ter sinal positivo, pois a fronteira de fa

'seAdeve crescer com a temperatura a partir de um certo valor da
temperatura. Se desprezarmos a pequena corregdao do ponto zerc, pa-
ra T1=90K o0s dois campos obtidos sdo identicos, como € previsto
pela teoria de campo molecular (ver, por exemplo, o cidlculo de cam
po molecular de Feder e Pytte). A correcao do ponto zero, obtida a

partir da fase antiferromagnética & ligeiramente malor cue a detel

minada a partir da fase "spin-flecp'. Levando-se em conta este fato,
AF > 5F 5¥—=> AF
temos que s H_ (o} > 2 H () e podemcs pensar entac em histe-

rese magnetica ao cruzarmos a fronteira que separa as fases anti -

ferromagnética e "spin-flop'". Também, a medida que a temperatura

cresce, na regido de temperaturas extremamente baixas, a separacaoc

. oY=y ] 5F 5’:,
entre esses canpos aumenta , poLls enquanto H lT\t o cresce conl T s
SF—ar ST

A HAT) decresce com T .
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b} Caso particular - anisotropia de lcon unico; interagdes entre '

primelros vizinhos.

T Vo
Neste caso particular temos A ) ’
L
B = - — con
1 T - L) Ve
L = Ljig .
As cxpressCes para AL&(O) e AHAT tornam-se entao
r"-‘m 2._ \
Blte) = L 22 L e - ]
2 (103 NETY T k-
v Z T (30)
NOE Lt e
3
Ay tr) 3 (1-C ) §T i 34\ g T\
¢ - = - L \¢)§{6 ( L ) 2
;‘H(_Q
~ Ks T 54
LV i%)3te (
N ey (s (31)
O i~ da bt \/
onde PHS, = 2357 L TT-0)

Nosso resultado & ligeiramente diferente do obtido '

por Feder e Pytte. Entretanto, a equacdo (32) desses autores apre-

~ -
senta um erro; o fator ~4L. deve ser substituido pcr 4t . Acredi-
NS N5 5
- ’ - .?-'
tamos que devido a este erro ¢ que os prefatores dos termos T e
L
T

calculados por Feder e Pytte nao coincidem com 0S nossos .
Na expressdo (31) acima, sendo L < 0 | notamos que © termo domi-

.5/ .
nante 1 F tem um sinal negativo, enquanto que o termo segulnte
5

2

¢ positivo, ou seja, a fronteira de fase neste caso apresenta’
um minimo, fato esse que parece ser verificado experimentalmente '

nos materiais antifcrromagncéticos. A expressao de »Heo  também
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foi obtida por Wang ¢ Callen (1964) ¢ ccincide com nosso resultado.

Neste caso particular de anisotropia uniaxijal de 1ion

inico, notamos qgue, para 1=0K , o campo da transicao antiferro-
AR -25F _ .
magnética - "spin-flop" , mH (o) e maior gue © campo da transi -
. SFESAF
cao "spin-flop" antiferromagnetica, ¥ (o) , mesmo guando despre

zamos as pequenas contribuigdes das corregdes do ponto zero. Esta-
mos, portanto, diante do fendmeno de histerese, caracteristico das

transi¢oes de fase de primeira ordem.

Os calculos baseados emn teorias de ondas de spin ddo
apenas os limites de estabilidade das fases antiferromagnética e
e "spin-flop" . Em teoria de campo molecular obtemos um campe ter-
modinamico, situado entre os dois limites de estabilidade anterio-

- - . - . = y-?_.
res. O valor do campo critico nessa teoria e dado pozuahA:QSk JL—L) A

{(Anderson e Callen, 1964). Temos portanto fkgjcgc > ates >-ﬁviTZ§5
No trabalho de Anderson e Callen & discutida a semelhanga existen-
te entre essas transig¢oes e os fendmenos de sgperaqueciﬁento e su-
per resfriamento que ocorrem nos liquidos. A existencia destes li-
mites de estabilidade ainda € uma questdc aberta. Rives e Benedict
(1975) , baseados em seus parametros de intercambio ¢ anisotropia’
para o MnC£2.4HZO, determinam uma diferenca de 17% entre os dois '
limites de estabilidade, e argumentam que o ''wverdadeiro' campo ter
modinamico, determinado experimentalmente, difere apenas de §,1% 7

pE = SF
do campo HCLO) .. Becerra (1974), utilizando seus parametros

t

de intercambio e de anisotropia para o MnCZ,.4H,0 e NiC22.4H20 ;
oo _ aF > SF SEPRFE
verifica que a separag¢ac entre os campos M lo) e H (o) e, respec
tivamente, de L6 k& e de 4,83K6& | Multo embora a scparagao entre '
esses campos seja em principio de facil determinacao experimental,

nunca foi observado nenhum efeito nestes cristais, pois deve haver

um numero suficiente de centros de nucleacdo para que o cristal ’
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passe de uma fase a outra sem histerese.

Vale a pena lembrar que as expansoes acima efetuadas
para o campo critico em funcdo da temperatura tém algumas vezes um
alcance limitado. Nos calculos que realizamos desprezamos sempre a
contribuicdo do ramo superior <£; . Obviamente, as aproximagoes '
sdo razodveis se €14y > 1 . Eiselle e Keffer (1954) investiga

ram o0 ¢fcito da anisotropia nas propriedades termodinamicas dos an

tiferromagnetos em balxas temperaturas, através de uma analise bha-

[¥a]

cada em ondas de spin. Encontraram uma temperatura efetiva TAE .
Fs

abaixo da gual a anisotropia desempenha um papel importante nessas

t

propriedades. A temperatura TA ¢ uma medida da diferenca de

E
energla entre 0S ramos £, e £, , para o modo K=0 e T=0K . Te-

—~ i ‘C‘L ) — -
mos entao que kglﬁgz €, =L puHey - Desta forma, as expansdes em se-

rie de poténcias da temperatura sao razodvels apenas se 1<<Ta ou

Hee . -
T << 22X . Para os antiferromagnetos tratados no capitulo'
BT
IV essa condigao n&Zo causa problemas, visto que TAE > Ty - Por '
exemplo, para o NiC£2.6HZO , TAF = 11,8K enguanto TN = §,34K .

Entretanto para o antiferromagneto Cr O3 , TAE = 10K para uma ten

2

peratura de Néel da ordem de 308K (Foner, 1963).

Vamos agora completar nossos calculos, considerando’
as contribuig¢odes das anisotropias ortorrdmbicas na determinagao da

fronte’ra de fase antiferromagnética - "spin-flop".

Inicialmente, para 1= 0K | a condigdo ELLX:D): o ,

LR

onde €, (23 dado por (15), fornece a seguinte expressao para o

campo critico :
—~ 2 < \fg,
AMee = %) - (wxv) il (32)

onde 0 sinal superior € escolhido se

[_ ;L?* y_(;:ﬁ, If“Jf‘)-Qii_]- [_}L (I;.m 9

)



e o sinal inferior se¢ o sentido da desigualdade for invertido.

Os valores de Vo V. Vg €V, sdo obtidos, respectiva
mente, a partir das cxpressoes de Wo, Wo + Wy € Wy o dados pe -
—~ —
las equagoes (8) a (13), para T=0k e x= 0O ; lembre-se que,

+
bJJ._ =z W, T )J\H

Antes de obter a dependéncia do campo critico na tem-
peratura, vamos determinar as cxpressoes dos valores ncdios que po
dem ser obtidos das funcdes de Green, egquagoes (14). Também aqui ,
esses valores médios sdo tomados em relagdo 4 Hamiltoniana )(L

Fazendo-se uma expansio em torno da origem da Z.B. para 0s espec -

tros Ei(i) e él(}) , com H=H., , obtemos
o 2 2 A z
& = 2 [ (Vo-Vg ) X (Vovero Vs vq)]/a— (34)
E13) = Tlak) (35)
onde
2.

A L DREAR Ty NECARS LD R

[3f1—lf’>A% _ 3% ] (36)
¥
com
Y, - T 5
A D I EASR SR NS, (372)
T o
e







) & i A 3/
P = — - Pa — - ”*f (A- .L’-le!‘!J (39)
'Z(El'*&.a,} 'Z'E,I,E_)_'\EL*-EQ__)
onde
D(l = -L 2 G{_L_ T D(j = D<‘;1 = O ’
= W "'}“‘1_‘{ fr] = = Wy = k]
Pz e R Ps= s Pg= —Y¢
)( - N Z 2. 2. =
L= ( o /‘*ch)- (L;Jo _L«Jj _\Lur_{ "')“HCO\J. + ‘7-‘-"},2_\*"_3 wq -
[L‘-’o TBHCD )WLL y
h/ - 2. 2. < =
2 = l-_UJ.»_ I I [T T
3 ¥ ( i C°) JW&-I— < (wo"‘f*”cosij‘*i
Y\, = oL, W, - e z L g 2
3 ( oy - -1.5)“2_,-* (W0+Wq-wj_ﬁHc6/\w3 ,
_ . P & - B
I ) Lt G I N A P
< 2 e Z, S 2 -
con EJ;-’- = Wo v Wy - wy =Wyt p e i*’*L[wowj*U{qu>L
2 Y,
2 &5
3 (wc;ll-- Wq )/‘*Hco J (40)

As express0es para wp, W, s> w, € w, sdo obtidas das equagoes (8) a

(13), nao se levando em conta as respectivas dependencias na tempe

ratura.

—_ =2 . . -~
A condigao & (A=0)= 0, incluindo-se agora a dependén

cia na temperatura, fornece a seguinte expressao para a transigdo’

antiferromagnética - ''spin-flop"”
Al.lc(T} = )"Hcc. + f»-f_‘.l-‘rc(o) 4+ MBHC"\T) (41)
onde
- T
S - B t
/ULAMCU))"&M,.Hco'f[—qi%*qa-ef*qsﬁ *
%, R % e L J
P - 5 + A, "o 42
h /H"‘H - ¢ /!:I—)-—H ( )



#B¥-§C(T) pany e -Z;J#H\-CD % { qu_ Ks “r- C;.{:— f\;/‘f__( +
+ z LI
q.; \(L i G“‘f h/.l_/ + 0‘5 G-l. =
H-> —H
1 T 8 \ (43)
TR & e
onde
+ Xy /X 2
U5 3 [(53_, ‘_Jj:ar ).(.\'_Li\fo> - 4 (\ij\jq)Jf]- hfz ,
t i g
ins p LOAN a7 (v ca w2 0) 5] v

2 X : r
By e Dage U3 eaand) Gr by cpp v g, (390)

)
2% ) =
( <) e . LW"IVJ.)“/“HwJ '*%Lj*?[(“ju‘*}

tptes ] 2 307, * V50 ’

x

*
Ay, = EQBL ( 3%+ Jj’_al}). {1+ !’-:Z) . 54_(5%“34‘6).

I
2+ ¥ ) 2¢e] [ tves ) T He ]t zgﬁ-}[(%i\u}

~pheo J - 23,07y, 1 Vs )

t ¥ Y !
a; = [F(L—L)(HQ@)+M:t%(xﬂlﬂwuﬁ)
/ K

— ¥ ! t
Pt g a) . L) ] s s )
. 3 T (1 r < a2

6’6 = [92‘ 2~ “a )-{1-7-\3‘( )T‘ A -a'.z, (*T;L_ T3, \('.157:

-~ ! :
T+ Hﬁlj-!-} H—é 7L J L (Vo = \!&)THI‘LCQJ— 3L:&x,'3r—.

-\VsiUHB
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Sendo as expressdes acima muito complicadas, a corre-
ciéo do ponto zero, AH (s} , s0 pode ser avaliada numcricamente,
através de uma soma scbre todos 0s vetores permitidos da primeira’
Z.B. . O termo - A He (Y} & facilmente determinado em primelra Or
dem na temperatura, integrando-se a cxpressao (43) em cocrdenadas’

esféricas. 0 resultado que obtemos €
2.

(B A k) (44)
pre ﬁlAcLT3 = T TEEET ’ ¥
onde
A= T A - :
- /‘*H;_DQZ_;" 2l el W ovag Yy ow o9, G/
. H-—>-H
p
H—o-H /»2=°
e a expressao entre chaves ¢ tomada para & =0 . Aléem disso, nas

expressoes que definem s AR (®} ¢ A AT colocamos {=1 , pois

apenas termos até ordem Vg estao sendo considerados na expansao.

Desta forma, a transigao antiferromagnética - "'spin -
-flop'", na presencga de anisctropias ortorrombicas, Segue uma lel
quadritica na regifo de baixissimas temperaturas. Isso decorre do
fato do espectro ser linear em A nas vizinhancas do centro da
7.B. . Da mesma forma que na transicao "spin-flop" - paramagnetica,
as anisotropias ortorrdmbicas alteram novamente 'a dependsncia da

fronteira de fase com a temperatura.

1

A combinacdo de fungdes de Green para os operadores
de desvio de spin no espago reciproco com as transformagoes de
Holstein ¢ Primakoff mostra-se mais uma vez uma ferramenta podero
sa para tratar os sistemas antiferromagnéticos na regiao de baixas

temperaturas.



CAPITULO IV

DETERMINACAO NUMERICA DA FRONTEIRA DE FASE PARAMAGNETICA ~

"'SPIN-FLOP"

Anteriormente, no capitulo I, determinamos expressoes
assintOticas para o campo critico da transigao paramagnética -
"spin-flop" apenas para temperaturas T << TN . onde FN e a tem

peratura de Néel. Nesta seccdo, obtemos expressdes para O cCampo

-~ . - . -
critico que devem ser validas em temperaturas um pouco mals eleva -
das, pois efetuamos um calculo numérico sobre toda a primeira Zona'

de Brillouin do antiferromagneto, conforme vai ser descrito abaixo.

Bloch (1962, 1963) foi pioneira em tentar estender as
teorias de ondas de spin até temperaturas proximas do ponto de Cu
rie dos ferromagnetos. Diga-se de passagem que 0s valores por cla
bbtidos da temperatura de Curie para ferromagnetos isotropicos
sdo muito proximos daqueles determinados por expansGes em série .
0 seu método consiste em obter uma expressdo para a energia dos
magnons em fungao da températura, que deve ser determinada auto-'
consistentemente levando-se em conta todos os vetores permitidos'
da Z.B. . Este método de energias renormalizadas foi aplicado por
Low (1963) na determinagao das propriedades termodindmicas de '
sais ferro e antiferromagneticos, tendo sido obtida boa concor -
ddncia até as proximidades das respectifas temperaturas de transi
¢ao. Recentemente, Rezende e colaboradores (1977) determinaram a
fronteira de fase antiferromagnética - "spin-flop' do MnF, empre-
gando o método das energias renormalizadas. Embora a Hemiltoniana

desses autores seja um tanto complexa, .pois envolve somas dipola-
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res,clesobtiveram um bom ajuste com suas medidas de ressonizncia an
tiforromagnetica. O método das encrgias renormalizadas ainda foi
utilizado por Rezende (1978), no estudo da frontecira de fase anti-

ferro - "spin-flop" do FeF, , e por Rezende e White (1976) no cal-

culo dos tempos de relaxacao das ondas de spin no RanF3 .

Inicialmente, vamos considerar a aplicacdo do método'
das energias renormalizadas a um antiferromagneto isotropico, e '
cemparar os resultados com as expansoes usuais em baixas temperatu

ras. No capitulo seguinte, o método € aplicado a alguns materiais'

e 0s resultados sao comparados com 0s valores experimentais.

t

Seja a scguinte Hamiltoniana de um antiferromagneto

isotropico, numa rede cubica simples, na fase paramagnética :

—
[_—

}e 2 6?%) 3 5 53 — p é:- 5? (

Com o auxilio das reprosentagles de Holstein-Primakoff, para os ope
3 5}~ - . . .
radores 5; , 5. ¢ >¢  em fungdo dos operadores de desvio de spin,

e tomando as transformadas de Fourier desses ultimos, obtemos
}{: }f0+){a_+}{q (Z)

onde ' /

(3c)
Escrevendo-se a equacao de movimento para &g , e li-
nearizande os termos que envolvem produtos de trés operadores pela

aplicacgao do desacoplamento RPA, obtemcs
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2 . R R v N o (4)
e > - + 35 1 R AY
5t F [~ b7 - 2] ez
onde

- pong -.___ﬁ___, 5:‘- K—a X‘ - B R "o =

A = -5 & LET Wt oW 1) I (g
conl

-5 1‘.. c\-‘h
MK w < Q{( 44 >

A solugao de (4) fornece o seguinte espectro de energia dos magnons:

€2 11) = &g le) « by A7) (6)
onde
g2 Lo} = pH 4357 [ F2-1) (7)

e 0P & dado pela equacao (5). Podemos ainda reescrever a expressao

para A3 na forma, Ail = 4%?_,(lﬂ {ﬁ ). 2: (L- f&l)ﬁﬂzi (3)
i s

onde 0 numero médio de ocupacdo dos bosons & dado por

) L
" (9)

JEAI A

le - _% (CDjakx " C}?:)_c..K\& + Coa & K}) (10)

Ja vimos, no capftulo I, que o campo critico em baixas
—
temperaturas € determinado pela condigao f? (1) = ¢, onde K¢ e !
o
vértice da primeira Z.B. . Temos entdo
-13_’5‘ E’
N N . 11— 0= )r\,\—'&
MM Ty = 2350 - _Z ( K K (11)
k

onde ™My ¢ calculado com as energias nio renormalizadas, Ezly) .

Transformando-se a soma numa integral em torno dos vértices da Z.B.,

obtemos a seguinte expansio assintotica para o campo critico
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3/2_ < !
; 3z (i) 2.
AR AT) = 2380 —7 338 -
S ) § (%) S (12)
= =) 33 &
4T
onde
5 - 2%g T
- 3¢ T

Na determinacdo da expressdao acima, salientamos que os numeros de
ocupacao dos bosons sdo calculados com energlias nao renormalizadas,
e apenas as contribuigdes em torno dos vertices da Z.B. est@o sen-
do consideradas. A idéia do método numérico & calcular os valores'
de ™73 com energias renormalizadas e considerar a contribuicao de
todos os vetores da primeira Z.B. . Tendo em vista que o fator de
estrutura fz ¢ par em Ky , kg, e Ky , a soma dada pela equa -
gao (8) precisa ser avaliada apenas em é da primeira Z.B. (primel
ro octante). Neste método as eguagbes (6) a (10) precisam ser re -
solvidas auto-consistentemente para cada valor de T e W . Inicial
mente os valores de ™My sao calculados com as energias nao renorma
lizadas dadas por (7). Em seguida, calculamos os valores de Ay,
efetuando a soma sobre 8000 pontos no primeiro octante da Z.B.; '
desta forma novos valores de ™My sao determinados e repetimos 0
-
processo até que &% {7 (onde ks & vértice da Z.B.) convirja. A

’S“\\ E—S“ -J)

convergencia e obtida em nossos cdlculos guando ko = <k, < (o
£l
Ky

onde ™ € o numero de 1iteracCz2s. Na regifo de baixas temperaturas
a convergencia e obtida com menos de 10 iteragodes; entretanto, '
quando nos aproximamos da temperatura de Néel, o ntmero de itera-

¢goes ¢ muito grande e pode ndo ocorrer a convergencia.

Para cada temperatura T , o valor do campo H , que
entra na expressao de &3 (o} deve ser escolhido tdo proximo quan-
to possivel do verdadciro valor do campo da transiglo, para que o

processo de convergencia seja rapido. Entretanto, lembramos que
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como o campo critico diminui com a temperatura, o valor do campo
deve ser sempre maior que o campo critico para T:9OK ; caso con -
iririo, quando fazemos & primeira jteracdo com energias ndo re-
normalizadas, poderiamos ter encrgias negativas na equacgao (7) .
Por isso, dada uma temperatura T , determinamos o valor de conver
gencia 5E°(T) para varics valores de H . O campo critico que '
procuramos, Hc{T} & determinado quando €Y. AT} vai para zero .
Isso & facilmente realizavel, pois como temos varios pares de va-
lores de Efu(r) e H ; um ajuste do tipo minimos quadrados (Beving

ton, 1969) da o valor do campo critico para o qual &%, (1) —>0 .

2%
553

Por exemplo, para a temperatura reduzida € = 0.10 determi

. - - o t
namos os seguintes valores de convergencia de €¥, {+) em funcio

de ho = w4
}55

ho- %o (1)

2,0025 0,053056

2,0050 G,054485

: 2,0075 0,055950

P—— ]

2,0100 0,057409
]
2,0125 0,058882
— ]
2,0150 0,060398
S N

Um ajuste de minimos quadrados para os valores acima,

da  h (1) = 1920 quando x, 8y — 0

Notamos tambem que se aumeﬁtamos o nimero de pontes
no primeiro octante da Z.B. os resultados sdo apenas ligeiramente
diferentes. Por exemplo, numa tentativa com 27000 pontos, a varia
¢do no valor do campo critico foi de apenas 0,04 % em relggﬁo ao

calculo empregando apenas 8000 pontos.
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Lembramos também que, embora o programa scja relati
vamente simples, o tempo gasto para processar apenas una determing
da temperatura num computador Burroghs 6700 ¢ da ordem dc¢ 10 minu-
tos de processancento.

Na figura abaixo apresentamos os resultados obtidos
para a fronteira de fase paramagnetica-"spin-flop" de um antifer -
romagneto isotrdpico com spin S=1 e simetria cibica simples. A li-
nha cheia corresponde a expansdo assintotica, dada pela equagao '
(13) abaixo, e a linha tracejada representa o resultado do método'’

iterativo acima descrito. Note que o grafico foi construido em ter

L. MH _ kaT - P .
mos das variaveis k= —333 e T= =T - Apresentamos tambem o grafico
&

. .= e NP
do campo critico em termos da variavel © ~., Nessas variaveis a ex-

pansZo assintética (12) toma a seguinte forma

L/C(t‘) X 2,0 - 5,‘?5{;;/’“\’__ o, 6¢ £

(13)
\a
\°
l,8F ——
N
1,5F
_g b) \.\
1,2
0,1 0,2 0,3
t= KBT
zSJ
Figura 8§ - Campo critico k =fﬁ% versus temperatura t =ERI na tran-
c 33 P 353

sicao "spin-flop'-paramagnética de um antiferromagneto’
isotrdpico. A linha tracejada corresponde ao metodo das
encrgias renormalizadas e a linha continua representa a

expansdo assintdtica, equagao (13).
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2.00
) .
= -
1,90k
1, 80F
0

Figura 9 - Representa a mesma figura anterior, agora com o

-, - ~ . - 3L
campo critico em fung¢Zo da variavel £ .

Notamos entdo que para t £ o.1% (T# o-:‘-5.]14)0 cidlculo
. Yo

baseado em frequencias renormalizadas segue uma lei t , com um '
coeficiente angular ligeiramente diferente do obtido com a expan -
sdo (13).Isso & devido a considerarmos todos os vetores permitidos
da prireira Z.B. no cialculo numérico. Entretanto, em temperaturas'
maiores ©s resultados si@o bastante diferentes. No capitulo seguin-
te determinaremos a fronteira de fase "spin-flop" - paramagnética’
de alguns antiferromagnetos, e verificaremos que os resultados ob-
tidos com o método das frequéncias renormalizadas estdo mais proxi
mos da realidade experimental que os obtidos com expansoes do tipo

da equagao (12).
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A estrutura magncética consiste de planos (a$) anti-
ferromagnéticos, sendo J, a interacgao dc intercambic entre um da-
do ion e 0s scus quatro vizinhos mais préximos. A interacic entre’
os plancs tambCm & do tipo antiferromagnético, sendo J, a intera-
cao de intercambio entre um ion e os dois outros vizinhos nos pla-

nos adjacentes. Além disso, o eixo facil de magnetizacao ndo &€ 0

eixo cristalografico @ . O eixo facil estd no plano (o\C) , des
o
viado de aproximadamente « = 19,5 do eixo & .

Com o sistema de coordenadas da figura anterior te -

mos os seguintes fatores de estrutura :

Y; = G L% )\x\j . Q—.(}.,L% (= Y2y - = [\Sﬂwné\)/\u}

para os quatro primeiros vizinhos de um dado ion e,

x
X; = LCM(P"’())‘? § LC"'LP"’Z)X}]_ (1b

para os dois segundos vizinhos.

A anisotropia no Ni(Z,.6H,0 ¢ predominantemente unia
xial de Ion unico, muito embora encontramos na literatura (Hambur-
ger e Friedberg, 1973; Kimura, 1974; Iwashita e Uryu, 1973) uma pe
quena componente ortorrdmbica de ion Gnico £ . Entretanto, para

todos esses autores, o termo £ € pequeno relativamente a anisotro

pia uniaxial de ilon Gnico, L .

Vamos considerar como Hamiltoniana modelo. apenas as
interagoes de intercambio isotropicas entre primeiros e segundos
vizinhes, dadas respectivamente por J, e J, , e a2 anisotropia '
uniaxial de Ion anico L. . O espectro de¢ energia dos magnons para
0 NiCﬂZ.éHZO na fase paramagnética € dado pela equagZo (20) do ca-

pitulo I, ou seja,



E facil verificar que os minimos do espectro de energia acima ocor

-~

1
rem nos pontos Ny, tais que ¥ =-~L e ¥ = -1 . Temos en
Ay Ay =

-
tdo os seguintes vetores Av

= (1)
T,

= .,‘%E.I + 0. L 7 '
5 S -« ++?,<-C\n(|3—o{) d
T t4 . o
= 2 K.
5)—«x[p-a()+"1‘ﬁv<-cfl(p—o{)
- {2)
'.‘ZXV = E__YY,; - L Y
5 < Sj—nkp-o(§++§,<.c,aa_(p-o<) 9 -
L ty < P
< (e e (o
()
A, - Lj_ AW (p-x) - i
C o o ﬁ._J 5 - ¢
B 2 "‘“’T}""C""l{r@"“) ¢
P LT ey = (B ] — = K
o C
=< S;w(p—d)-r%?a(-&:_[p-q) .
N (o, 2T G ] n -
X G I Ap) + g ooy ¢
B DR Al ) E . 4
[N
: S )by G poa)
Sendo )
“~y o= *%Kﬂ%Sj\«KI*‘iCﬂo{i b
@, - 3 X N & Gax ko,

1y
W

H

N
=

+
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os vetores primitivos da rede cristalogriflica do NiCL,.0H,0, pode-

mos construlr os vetorces geradores da rede reciproca, dados por

- - {\—’ - - -3
(=N
h o= R, A s L = 2T, Sy oAy
4 —C::\ .[2 A=Y - —g\. La n
1 2 5) A 2 _3)
—tt —
e —‘Z - 20 mo\.ll\ S
3 G\_l . LC\J-'A;"B‘}

As seguintes combinagdes dos vetores b, , Ta € 53 sdo vértices da

Z.B. ¢
- - 7 <)
T é (-*h,+5l'+53) = T A
-» - o 2
N R R
| (4)
- — -5 —9'(3)
e T TN e D W
- hd - ”"iq)
* '{-1‘ th-l“"l?'zw*bs) = — "]

Devemos notar gue, embora a estrutura do NiC22.6HZO seja mais com-
- - - . «~

plexa que a estrutura cublca simples considerada no capitulo I s

ainda assim, os minimos no espectro de energia ocorrem nos vérti -

ces da primeira Z.B. .

A determinacao da fronteira de fase, levando-se em !

conta todas essas particularidades, torna-se muito complexa, e o0s
tempos de computagao exageradamente grandes. lIsto ocorre, pois 0s
fatores de estrutura Y3 e f; ndo sdo pares em iy , X? < A% .
Por isso, simplificamos nosso modelo, tornando a rede ortorrombica
{ p— qd ) ¢ tomando o eixo facil coincidente com o eixo crista-
lografico « . Obviamente, essas aproxima¢des nao causam Sérios'
problemas na fase paramagnética; entretanto, a determinacio da !

frenteira de fase antiferromagnctica - "spin-flop™, nio considera-



- 138 -

da por nés aqui, depende crucialmente do angulo entre o eixo facil
¢ 0 campo magnético (Blazey e colaboradores, 1971 ; Rives ¢ Dene-

dict, 1975)

Com cssas simplificacoes os fatores de estrutura
tornam-se
- L . G g
Y3 = e (3 ) (£ 23) (5a)
i

(3« e (<)) (5b)

: , |
onde agora X; e Fi sao pares em )x ; \363>?'. Os vetores on

de €3 & minima sdo dados agora por
.-au_}
T v = 2T --/'Ji e L
b el
-» (2) .
=+ )*\} = _zﬂ‘/\_ T >
R (6)
= 1)
D NP 1{'?}_’.‘. 2 Kk
< =
- Lh) R
i >‘U = JI"Q’ — 2]\_ -_)k
< N

0 campo critico para a transigac paramagnética

"spin-flop" € determinado pela condigao 5;‘ = 0 , onde Ej ¢ da-
v o
-
dz pela equagdo (2). Lembrando que nos vértices x, da Z.B. ,
¥
§§V = I3,= -1, obtemos

MHAAT)Y = 25 3] 1‘2%_2:53-_1 -~ (1-25) L + 21 ZY_
s

-
N

2353, (3 *l) sy U'l'?;'l)*45'i]<0?“£ an >

onde
< ol om b el -1 (7}
K l{> = L’Q I __l) 3 '
com
€ = 1sT (Vg +1) + B"‘BJ;-[E}E —r_L) (8)
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As maiores contribuigdes a soma em (7) veém dos valo

—
3

g A,

res de K nas vizinhancas dos viértices Ay da Z.B. . Transfor-
mando-se a soma anterior numa integral, e notando que ha dois
ions por célula unitéria, obtemos a seguinte expressio para o cam
po critico da transi¢do paramagnética - "spin-flop”, na regido de

balxas temperaturas

kc(t) T 27 2T 4 {Q_“i)ﬂ . 2 r'{:’/;)%l»_'l)
5 ‘5__”_?_
5 7 2 54
_'!.'1':_:}.-1_- 'a .JL:L _ lLr‘l‘SK’-}}i[E‘/l}
T Va 25 n%

f(}\l
— (=
3
cnde
kc = —54._._}_‘_‘:_ , yane L , i—} R
3-"-53_1 33, 313,
e L= kBT
pIERT

A fim de comparar nossa expressdao para O Campo Ccri-
tico com os dados experimentais, prccisamos inicialmente estabele
cer os valores dos parametros da equagao {9). Na literatura (Oli-
veira ¢ cclaboradores, 1978 ; Date e Motokawa, 1967 ; Hamburger e
Friedberg, 1973) nos encontramos para o parametro L valores '

ndo muito discrepantes. Como vamcs comparar nossos calculos com

as medidas de Olivelra e colaboradores, vamos tomar o valor deter~

minado por esses autores, isto &, L = - 4,6Lkg . Determinamos '
cada um dos parametros Jy e -a a partir dos campos criticos,
antiferro - ''spin-flop' e para - "spin~flop'" , extrapclados para

T= 0K . As equacles (9) acima e (23) do capitulo II1 d3o as se-

guintes relagoes

P\'v—"-’sl: -2,\-LL o \/
4 = I - — - >
P e He to) S L { PEaN ] ) 'L]
7= sF ‘

@

GMB Ho (o) = 25320, + 25323, + [25-2) | .
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Observe gue a primeira equagao acima ainda continua valida para a
estrutura do NiCh,.6H,0 visto que ela foi determinada supondo-se

I
apenas que Yo = Yoo = A

Sabendo-se¢ que para o NiCQZ.GHZO , ?: 2.22 , 3z 1 e

que os valores experimentais de Oliveira e colaboradores dao
AE- 56 P sF

H(_ fo) = 3':1;4514013 U (o) = /45,9 K0, , obtemos
PIL 7 4,83 Ky e 3111= 1,60 Ky

Notamos que 2,3 + 323, = 3,53 Ks coincide com o parametro efeti
v - =

vo de intercambio utilizado por Oliveira e colaboradores. Sabendo-

“ -20 -6
-se que pm3p = 0,923 .10 %gﬁ e Kg T &,3% .00 B9 podemos
escrever a expressdo {9) na seguinte forma
: 4, &
W, (Ty = /439 - HoeT - 0,14 T (10)
onde H, @& dadoen kop e T em gk
'—_\. “
Reescrevendo a equacgao (2) na forma ,
E3(T) = Ex ey + BT (1)
onde
€ ‘
)“0) = 3-‘—‘53‘.1. [B/;-.\.)'fa.L.SJQ_[Y‘;’-J) + (_}_-._9_5)’_ +}_,\H
{12a)
> (1) - ; ~ T
AU 5 - :J'% Lﬁll 2+ 3 - {k—,\ —-l) +
! i ¥
2L (R Y3~ 1p3 ~1) -4 | <apap>
(12b)
com
T+ PE‘K”(T) -4
< e as s = L A - 1 ] (12c)

e utilizando os pardmctros anteriormente determinados, podemos ob-

ter a fronteira de fase numericamente, através do método das ener-
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;ias renormalizadas, discutido no capitulo anterior. Na aproxima
P
.GHZO , 4 scema fol realizada®

gao ortorrombica para a rede do NiClZ

sobre 8000 pontos no primciro octante da Z.B.

Na figura abaixo, apresentamos o grafico do campo
da

critico para a transigao paramagnética - "spin-flop” em funcgao

temperatura. A linha cheia corresponde a expansio assintdtica,dada

a linha tracejada representa o calculo computa-

pela equacao (12},
cional da fronteira e os pequenos circulos representam as medidas’

de Oliveira e cclaboradores. Note também o GI‘EEflCO correspondente!
&
j/,,?_,

do campo critico em funcio da variavel T

T

145

130

H ¢ (KOe)

HE

T{K)

temperatura na transigao "spin-flop”

Figura 11 - Campo critico versus
paramagnética do NiClZ.GHZO. A Iinha continua representa’

a expans2o assintdtica dada pela equagio (10) deste capi-
tulo, a linha tracejada representa o calculo baseado em '
energias renormalizadas e os pequenos circulos represen -

tam as medidas de Oliveira e colaboradores {1978).
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144}

HC(KOe)

138

T

132

Figura 12 - Representagao da figura anterior em termos de

_Variével TS/Z.

Para o NiC£;;6HZO , as temperaturas do ponto de Néel
e do ponto bicritico sdo respectivamente ;34K e 3,94K . Entdo
notamos que o calculo computacional concorda com os dados experi -
mentais atcé aproximadamente %4 kK , ou seja, 56 % do ponto bicriti
co. Do grafico de Hc versus T observamos que, devido as aproxi
ma¢oes envolvidas no calculo da expanséb (10), & curva correspon -
dente apresenta uma inclinagao maior que aquela dos pontos experi-
mentais. Entretanto, conforme ja havia sido observado por Oliveira

e colaboradores, 0s pontos experimentais seguem aproximadamente '

2
uma lei T até T = L 3K .
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C0C22 ;

0 antiferromagneto C0822¢6H20 ¢ cristalograficamen-
te isomorfo ao NiCiZ.GHZO (Mizuno, 1960) com paramctros de rede

-] o ] o )
v = 10,39 A L, bz 3o6n ., C: 6 6FA G P oF I 20

Figura 13 - Dispcsicao des spins do CoClZ.GHZO na fase antifer-
romagnética. J, e J, sdo as interacdes de intercam -

bic entre primeiros e segundos vizinhos.

0 ordenamento antiferromagnético na fase antiferro’
foi deéeterminado por Kleinberg (1970), através de técnicas de di -
fracio de neutrens. A diregdo preferida para o alinhamento magné-

tico dos spins coincide com o eixo cristalografico < . A vizi -

1

- . - -
nhanga de um dado 1on Co e octacdrica, com quatro moleculas

de HZO na base e dois ions de CI nos vértices opostos do octaedro.

Embora as duas outras moléculas de HZO estejam relativamente 11-
vres, elas fazem parte das ligacoes de hidrogenic entre esses oc-
taedros. De acordo com Uryu e colaboradores (19066) estas duas mo-

léculas de #,0 , juntamente com 4s outras quatro moléculas da ba-

. . ++
se, formam um segunde octaedro distorcido em torno dos ions Co

§

e, contribuem com uma pequena parte ortorrdmbica ds componentes
cubica ¢ tetragonal do forte campo cristalino quc atua sobre cada

- ++ - -~
icn Co . A componente cubica deste campo quebra 2 degeneresco:

X 4 - ) ++ ~
cia do estado K do Jon livre de Co , scparando-o em trcs
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niveis. O orbital tripleto de menor cnergia Y4 , sob a agdo couwbi
nada dos campos tctragonal ¢ ortorrdémbico, ¢ mais o acoplamento '
spin-orbita, desdobra-se cm sels dubletos. A distancia cntre os '
dois dubletos de menor energia vale aproximadamente 10K . Sendo &
temperatura de Néel do  CoCf,.6H,0 2,29K, apenas o primeiro duble
to deve ser considerado na regiao de baixas temperaturas e, portan
to, o spin efetivo do co' ' vale % . Segundo Kimura (1971), o '

efeito da anisotropia de campo cristalino pode ser considerade na

forma de pardmetros de intercambio anisotropicos.

Embora a estrutura cristalografica do CoCZ,.6H,0
seja monoclinica, vamos adotar uma aproximac@o ortorrombica (P=35)
pois isso facilita nossos calculos. Nessa aproximagao, os fatores'
de estrutura para os primeiros vizinhos de um dado ion (interagao'’
intraplanar) e segundos vizinhos {interagao interplanar) sdo, res-

pectivamente,

Y7 = e (-%-kx>' Gq_(~% Ay ) (13a)

i
e - ¥

30 LN

(13Db)
Consideramos como Hamiltoniana modelo para este mate
rial, a Hamiltoniana dada pela equagdo (1) do capitulo I com exce-
¢do dos termos que contém [ e E , pois, conforme Kimura(l971),
toda a anisotropia de campo cristalino esta contida nos parametros
de intercambio J, (primeiros vizinhos) e J, (segundos vizi -

nhos) considerados anisotropicos.

0 espectro de energia que obtemos para os magnons '
neste caso, € dado pelas equacdes (7c) e (8) do capitulo I, ou se-
ja,

&y = W3 - O (14)



onde
5 5 1
WY = 23:50 iy - Blsjﬁ’-r.zélsgr& iy - g;SJflr,viH -
} [N o . 3
£5n %— g [_‘,5._534 L\\(;’ + 2 ﬁ/;'i) +43J_5L (I;)Jr-tlf;(“l)]-
£L
< Y A + [ggljj's [ ¥ a’-a 4 J']'Y 5/
2R, PSR ) - s a0 G g
2,53 [E"’-r\ﬁ"”)'-[‘ 153%(J_+\6j""-7 ]-(G\‘T—a
—+ 5 2 by K, 5 2 'rc_,_w)\) 'r._l_c‘fl>\
- i (15a)
M 2 21,57, §» +2nsT Y= - 1. | iy
B tRSR Br eegen T - n 20 hpesa e
. | 1
Qr—p - *s -
X ) v Q3L531 { K%_*-15> )]'<Q51qm > o+
5,
T Yo - ¥ - !
[L!gisuu_ Lr?l‘f u)&) 43_1_5.3:!' X—?*} + 45{5:}—5{ _;zl+
\o/¥ ) 4 33_\(3
2 ~ 153, 03, .3 L e
A b % koG 2 (15h)
com &b , X Yy
Jya = A Tuaz T )
Para T = QK ., o espectro de energia acima ¢ minimo quando 1:'1
i -2
e {;V =-1 , onde Ay ¢ qualquer um dos vetores seguintes
- 1)
>‘V = 2T —:+E'}2
o <
= {2) N
X = 2T T T K
- (16)
- 3) _
Ay o= L7+ Ik
b5 <
- G} .
Av oz = 2T P 4w LK
PR

e mals os respectivos vetores opostos - Ay Devemos
a diregao ¥

}  coincide com o eixo cristalogrifico <

notar que

Analogamen
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te, como no NiCL,.6H,0 , csses vetores sdc também vértices da pri

- ~ . T Y - g g - &
meira Z.B. do LOCRZ.GHZO , na aproximagao ortorrombica (p:ﬁm)ora

considerada.

Determinamos o campo critico da transigao paramnagné-
% |
tica - "spin-flop" , impondo que éjv =0 ., Como ‘fx,=-Le !i:'l

temos para T= 0K

7R
/m.pr:'i = 35 ) -i—J_lqﬁ) T B sza —rIz%) (17)

w

e x ¥ T %
2.6H20 30 23, e Ji 2 Y2 (Kimura 1971), logo apg

nas o sinal superior deve ser considerado. Temos portanto

Para o CoC

e, = RS EAPNARTS N-RE RS ) (18)

Levando-se em conta que

2L ° .
€2 &7
: cogags s - i o By (190
onde
o - s
UJz - 233_-5 j_L L.L‘T(‘_ ) 't'\?_é_z_._sj:l (i'i' KE)_ LBLSJL H-ZB_}_SI
(20a)
Co.
e = .zaus:& Y2 -;..zélsjf“ﬁ/—é
20b
Ccom ( )
© o 2 ° 2 \/L
AT 200
£ - L
e MT{. - L /QP Koo .L) (ZOd)

obtemos a seguinte expressao para o campo critico dependente da °

temperatura

AHAT) 5 by =0 BH L) e AR (21)

onde
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, , g
> ) Tl sT (- Ly )] L T L} \ (22a)
- |
g B HATY = T .4;1LAgLs:rf‘{L-)_b”z)-}.égLs:f

( rﬁ —L) + 4%;53}’{2 + 45¢5jjk (L,Q X%_) +

b A
Ak (~1.+23-£) *4§L5JL%’E’IEJ : (-~——~—E )mz

As maiores contribuigdes nas somatdrias acima, vem |

dos pontos nas vizinhangas dos vértices da Z.B. . Efctuando-se a
cguinte mudanga de variaveis
— - -2
q = ke — Kg
—
onde Ko & um dos vértices da Z.B., dados pelas equagbes (16), e
notando que ha dois lons por célula unitdria no CoCk,.6H,0 , pode
e _ R
. . . . 1!
mos determinar facilmente o termo dominante na temperatura em;.&hf}

ApGs alguma manipulagdo algébrica obtemos
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. 3 - .,
pn BRATY = 33 16 [2(30 ) o (20 )] kT
g e w s " .
B A A e R Sk R EASE AR 5
(23)

A corregao do ponte zero deve ser avaliada numericamente conside -

rando-se todos os vetores permitidos na primeira Z.B.

A expressao (23) acima € idéntica 4 expressdo (30)
do trabalho de Cieplak (1977). Entretanto este autor, utilizando
as constantes de intercambio de Kimura (1571), determina, para

T= 1K , o valor 2,35K0e para A HCVT) , enquanto gue o valor'
experimental (Rives e Bathia, 1975) € 1,93K0e . O erro, portanto

¢ de cerca de 20 %. Isso ja era esperado, vistc que nossa expres -
Sa0 de,AHGO , equacdo (18), da 37,8K0e, quando usamos o Valorgb:%q,

o mesmo utilizado pcr Cieplak. O valor experimental de Rives e Ba

It

thia (1975), extrapolado por T 0K, vale 41,15K0e. Acreditamos que

a discrepancia entre o valor tedricc, dada pela equagao (18), e ©
valor experimental aclima, seja devido ao valor ?% utilizado. Entre-
tanto, os valores encontrados na literatura para os fatores de Lan-

dé do CoCl,.6H;0 diferem ligeiramentc entre os varios autores. Por

exemplo, Haseda (1960) determina ?Xzs.q, %?:gb:%q; Date (1961)

1

ax= 2, q ?3: 5,0 € ?B:A’o. Os valores dos parametros de intercam-

1

bio para o C0C12.6HZO, determinados por Kimura (1971) sao dados

abaixo

SNIE.

L = 0,6L «x (1,1% v 3,59 ; 5,61) Kg

- Ol4£ X ( Lrlﬁ : 3,5% ; 3, 11 ) Ka
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Tomando-se ?}:4¢30 os valores dos pardmetros de inter

-~ . P - » . - - .
amnlo dniteriorcs, obtomos a SCgUlHtO expressao para o Lampo critico

=

da transicdo paramagnctica- “spin-flop" do CoClz.OHZO

42

36

2.
o) = 4,15 - 2,55 T
< (24)
onde H_ & dado cm KO:e T em ¥
Computamos também a correcao do ponto zero K, (o}

para o COC12,6H20, utilizando os parametros de intercambio dados

acima na equagao (22a). Obtivemos &Mc(o}::JwgﬁKquuc representa

cerca de 5% do campo a T= OK.

Na figura abaixo apresentamos O grafico do campo
critico em funcgao de temperatura para o CoClz.GHZO. A 1inha cheia'’
representa a cquagao (24) dada acima, ¢ O3 pCcquUENos circulos repre

sentam as medidas de Rives e Bathia. Veja também o grafico He ver-

2

R

sus T .

0 0.5 §,0 T (K}

Figura 14 - Campo c¢ritice versus temperatura na transigao ''spin
flop"-paramagnética do CoCl,.6H,0. A linha continua re
1

presenta a equagdo (24) deste capitulo ¢ os pequenos

circulos representam as medidas de Rives e Bathia (Lt975).



He (KCe)

0 0,5 1 L5 2 2
T(K)
Figura 15 - Representacao da figura anterior em termos

. - 2
da variavel T7,

Obtemos boa concordancia com os dados experimentais
até aproximadamente 45 % de TN (Tufilﬁﬁk>. Isso ¢ razoavel, em
vista da relativamente alta anisotropia ortorrémbica nos parame -
tros de intercambio. A analise realizada por Rives e Bathia, da

-~ . . -
uma dependéncia T para esta fronteira de fase. Entretanto, es-

ses autores ajustam seus dados experimentais a partir da expansao’

X 5h. - .
usual T , b , etc. que nao ¢ consistente na presenga de ani
sotropias ortorrombicas. Além disso, apenas a anisotropia uniaxial
de ion Gnico € determinada por esscs autores; iss0O naoc barece ra -
zoavel, visto que sendo % 0 spin efetivo do COCZZ.GHZO , 4 con-

tribuicio deste termo deve ser nula. Nas teorias de ondas de spin,

mesmo para T:0k, a contribuicio desse termo ¢ da forma (L-28) L.
I
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evidentenente nulo para $-L

-

Nao ¢ dificil derivar cxpressdes semelhantcs is ante

riores no caso do campo magnético perpendicular ao eixo facil de

magnetizagao. Neste caso obtemos

onde

com

”HL(TS - MHco-i- ,uu];‘;Hc(o)-ﬁ- M&H(_’tT) (25}

S
-
na
(&)
23]
g

Ko = 258137 ¥z« 25y, g2 Y':ZJ ,
o2 2 2
EK.L ol E,.\ - BK_L ,
,jad I R ¥ «
e = g\ 3-.1,2_ + j-J,(-_ ) (ZOC}
M~ DM (T) .3 ﬁiitt
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Desprezando-se a4 peguena corregao do ponto zero ~ B ey, e levando-

se em conta que 5= i , 31251 o ;3_,;:& temos gue
5 - K } > 3 2 {——- ¢z L4 15\
,Mﬁh([!):,z_(:}"lar:ﬁ‘“-i-LZT_L—»:J‘f\—.f_\‘;lf_)n. Lo 3y e300
A L - } } O 4T & (e
KeT \ 2
8%
X . —
(34_'?-._13}—“1. ( 5 /
|

(27)
Tomando para 9x © valor 2,9 (Haseda, 1960} e os parametros de inter
cambio de Kimura (1571) dados anteriormente obtcmos :

R 2.
B (T) = 43,02 ~ £,04 T (28]

onde

H e dado en K0e e T en (

Tt
~
p—

Uma analise dos dados experimentais de Rives e Bathia
(1975) para o CoClZ.GHZO a campo transverso mostra que a dependen-

-

cia do campo critice da transicao 'spin-flop'-paramacnética com a
o

temperatura ¢ da forma 72,15

, até 45% da temperatura de NZel. Ape -

sar de nossa expressaoc (28) nZo se ajustar tao bem acs seus dados'

experimentais como no caso de campo paralelo ao eixo facii, obvia -
- . . ) . )

mente eles sao mais consistentes com uma lei do tipo T" do que com

5/2

uma Jlei T proposta por esses autores. Lembramos que o valor expe
rimental extrapolado para T = OK vale 43,20K0e; portanto, concorda'
com o nosso valor 43,12K0e da expressao (28). A analise que fazemos
para esse material & consistente com a teoria de ondas de spin, e '

nossos resultados reproduzem razoavelmente bem os dados experimen -

tais.
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NiC&,.4H.0

A e¢strutura cristalografica do antiferromagneto '

NiC%,.4H,0 € monoclinica com parametros de rede ©v: 10,90N )
a o) 0
b= %35A , <c=tpop ¢ psiogs (McElearney e colaboradores, 1973) .

As medidas de susceptibilidade magnética desses autores indicam

t

que o eixo facil de magnetizagio coincide com a direcdc cristalo

grafica < .

0 estado fundamental do ion Ni @ & triplamente dege-
nerado. Levando-se em conta a vizinhanga octaédrica desse Ion no
NiC£2.4H20 , 0 estadc fundamental se desdobra num singleto e num
dubleto, sob a acido da componente axial do campo cristalino. Devi-
do & ligeira distorgao da vizinhanga octaédrica do ion, temos uma
:pequena componente ortorrombica no campo cristalino que separa 0
dubleto em dois niveis. Entretanto, a separacao energética no du -
bleto € desprezivel em relagao a separacdo entre o singleto e o du
bleto e aldm disso o dubleto & menos energetico (McElearney e cola
boradores, 1973). Por isso, consideramos apenas anisotropias unia-

xiais na Hamiltoniana deste sa].

0 NiC2,.4H,0 € isomorfo ao MnC2,.4H,0 de tal forma '
que € razoavel adotarmos uma rede clbica simples com seis vizinhos
mais proximos de cada Ton Ni | como fazem Miedema e colaboradores'
(1965) para o MnCiz.dHZO . Nessa aproximagﬁo 0s resultades que ob-
tivemos para a rede cibica simples do capitulo I sao imediatamente

aqul aplicados.



- 1406 -

Tomando-se como parametros da Hamiltoniana do '

NiC£2.4HZO , a intcracgio de intcrcdmbic isotropica I entre 05
o .. . ; - e+ . i i

seils primeiros vizinhos de um dado 1on Ni , € a anisotropla uni-

. - - - -~ - : ~

axial de Ion Gnico L , 4 eXpTressdo para O campo critico da tran

. ~ - - . - —_ -

sigcdo paramagnética - "spin-flop" e dada pela equagao (26} do capl

tuleo I, ou seja,

| fam, Mo (1) = 2357 ~ L {r-25) -
e 3
6 %) i6) (3741 ( KT \
T= %5:)’}
54,
6 risa)iis) .| Ks¥ N
L4t (%j"l’_‘-}L) \35\_—;}
(29}

Os valores dos parametros J e L que utilizamos
na expressao acima, foram determinados por Paduan e colaboradores’

(1974) através da extrapolacdao das fronteiras de fase do NiCL,.4H0p

para T = 0 k' . Temos entdo que
37 = 5, ?F ke e L = ~1,2 Ky .
Levando~se em conta que para o NiCRq.4HZO , S5 1L e g = 2,29,
I
obtemos finalmente
W < | e %4 ]
cAT) T 60y - »a Tl 0,0 T - (30)
onde H. € dado em KOy e T em K .
Ainda com os valores de J e L dados anterior-
mente, determinamos a fronteira de fase paramagnctica - "spin-flop"

atraves do método das {requéncias renormalizadas, descrito no capi
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tulo anterior. A soma sobre os vetores de onda, envolve 8000 pontos

do primeiro octante da Z.B. .

!

Na figura abaixo, apresentamos o griafico do campo
critico em fungdo da temperatura para o NiC12.4H20. A linha cheia '
corresponde a expansao assintdtica dada pela equaczo (30); a linha
tracejada representa os resultados do calculo numérico utilizando °
frequencias renormalizadas, e os pequenos circulos representam os
valores experimentals de Paduan e colaboradores(1974). Observe tam-
bém o grifico correspondente do campo critico em funcio da variavel

Y

He(KCe)

Figura 16 - Campo critico versus temperatura na fransigao "spin-
flop" - paramagnetica do NiC12.4H20 no caso de aniso
tropia uniaxial de Ion Unico. A linha continua cor -
responde a expansao assintdtica dada ﬁela equagao

{30) deste capituio; a linha tracejada representa o

calculo numérico baseado em frequéncias renormaliza-

das e o0s pcquenos circulos representam as medidas de

Paduan e colaboradores (1974).
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Figura 17 - Representacdo da figura anterior em termos

- 7
de variavel TS/“.

Notamos gque os valores obtidos com o método das fre-
quencias renormalizadas estdo mais de acordo com os dados experi -
mentais, que a expansdo assintotica, equacgdo (30). Todavia, o ajus
te nao & tdo bom quanto o obtido para o NiC2,.6H,0 . Até aproxima-
damente 30 % da temperatura de Néel (T = iOK) 0s dados experimen

. . 3/ . . - -
tals seguem uma Jlei T . Identicamente, o calculo atraves do
método das frequéncias rencrmalizadas também segue esta lei nessa’

regiao de temperaturas, muito embora ndo coincida com os valores '
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experimentals. Obviamente isso ¢ devido 2 simplicidade do modelo
que cstamos admitindo para o material. fntretanto, na literatura '
tMcElearney ¢ colaboradores, 1973) encontramos valores de T e L
muito diferentes dos utilizados aqui. Esses autores, através de me
didas de calor especifico ¢ susceptibilidade magnética a campo nu-
lo, em baixas temperaturas, determinaranm que 5]’:JJ%5K5 CLo=-nskg
- .. : - . L P - .
e que o0 numero de vizinhos mais proximos de cada fon Ni e dois
(cadeia linear). Os valores encontrados por esses autores sdo  tao
grandes {a anisotropia uniaxial de Ton Gnice & maior que o paridme-
tro de intercambio e, aleénm disso, cercae de dez vezes maior que o}
de Paduan e colaboraderes) que ndo € possivel a existdnceia de uma
fase "spin-flop" para o material (caréctér metamagnético). E claro
que csses valores nao sdo realistas em Qista das medidas de Paduan

¢ colaboradores que ddo conta da fase "spin-flop"

Recenfemente\?ecerra (comunicagdo particular) deter
minou as fronteiras de fase "spin-flop"-paramagnética do Nicl,.4H,0
en diregoes perpendiculares ao eixo facil cristalino. Uma analise’
de suas medidas com o campo na direcio do eixo mais duro de magne -
tizagao mostra que o campo critico varia com a temperatura segundo

1,99

uma lei do tipo T .para temperaturas até 40% de T,, que & consis

N5
tente com a analise que fizemos no Capitulo I, no caso de campo '
magnético perpendicular ao eixo facil. A expressao para o campo

critico neste caso € dada pela equacio (68) do Capitulo I, ou seja,

Y g HAT) = 2357 - (-25*-;?)1_ -




Com os valores dos parﬁmetros 55 = 5, 8¥ Ky © | - -1L,2 kg Obte-
mnos
. L 2
W (T) = B¢,3 - 6,47 (32}
L
onde H. & dado em K0e, e T em K .

T

Na figura abaixo, apresentamos © grafico do campo
magnético critico,paralelo @ diregdo do eixo cristalino mails duro do
NiClZ.4HZO, em funcao de 12 A linha cheia & a expressao (32) aci-
ma e 0s pequenos circulos representam as medidas de Becerra. Embo
ra o modelo adotado para o NiC12.4H20 seja relativamente simples,

a concordancia com os pontcs experimentals parece razoavel na re-

giao de baixas temperaturas (até aproximadamente 40% de Ty ).

88

H o (KOe)

72

0 10 2,0

Figura 18 - Campo critico perpendicular ao eixo facil na transi-
cao ”spin—flop”—paramagnética do NiClZ.iH,O em fun -

. 2 . - - -
cao de T® . A linha continua representa a cquagao -

.
(32) deste capitulo e¢ os pequenos circulos represen-

tam as medidas de Becerra.
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Para o NiClz.4HZO tentamos ainda um ajuste incluin-
do uma anisotropia uniaxial no parametro de intercambio. Dec acordo
cem Becerra (comunicagac particular), os pardmetros da lamiltonia-

el [ -— "?’ T
na neste caso tornam-se 3J = 5,35k, 3h:5£5&3 ¢ L= -96¥x;, Levando-
v
se esscs valores na equacdo (26) do Capitulo I, obtemos para o cam
b * - - . - - — .
po critico na diregao do eixo facil, a expressao :

3. .
HotT) = 68,8 - 83T ™ oo™ (33)

Na figura abaixo apresentamos o grafico do campo criti
co em fungao da temperaturé. A linha cheia corresponde a expansio as-
sintotica dada pela equacao (33) acima, a linha tracejada representa’
0 calculo numérico da fronteira de fase através do método das frequén
cias renormalizadas, e os pequenos circulos representam as medidas de
Paduan e colzboradores (1974). Mostramos tambén o grafice correspon -

dente de HC Versus TB/Z.

HC (KOE)

0,5 [,O 0,5
T {K)

-

Figura 19 - Campo critico versus temperatura na transigao "spin-flop" - pa
ramagnética do NiClz.4H20 no caso de anisotropias uniaxiais de
intercambic e fon uflico. A linha continua corresponde i expan-
sao assintotica dada pela equacido (33) deste capitulo, a linha
tracejada representa o calculo baseado em energias renormali-
zadas e os pequenos circulos repfesentam as medidas de Paduan

e colaboradores (1974).



He (KOe)

641

Figura 20 - Representacao da figura anterior.em termos da

variavel TS/Z.

Apesar da magnitude da anisotropia uniaxial de jon '
f

Onico ser menor que no caso anterior, os resultados obtidos ndo

sdo melhores.

Acreditamos que resultados mais coerentes com os da-
dos experimentais podem ser obtidos considerando-se um modelo mais
realista para o NiC£2.4HZO . A aproximagao de rede cubica simples'!
com sels vizinhos mais proximos & demasiadamente simples para esse
material. Talvez a avaliacao corréta do nimero de vizinhos mais '
proximos que devem ser utilizados, como também a inclusdo dos se -

gundos vizinhos, possibilitem uma melhor determinacao do campo cri

tico em fung¢ace da temperatura.



MnCh .4H20

2

O antiferromagneto Mnczz.4H20 ¢ um cristal monoclini
co com pardmetros de rede e = W T6 A, b= %513 Ao, <= 6,134 i
¢ p = ﬁﬂﬁﬁo (Zalkin e colaboradores, 1964). Sua estrutura magné-
tica foi determinacda por Spence ¢ Nagarajan (1966) utilizando téc-
nicas de ressondncia nuclear magnética, e por Altman e colaborado-
res (1975) através de difragdo de neutrons. Estes Gltimos autores'
verificaram que o eixo facil esta no plano A ( <! perpendicu -
lar ao plano a - ) formando um angulo de 7° com o eixo cristalo

grafico < .

Cada fon de Ma' = estda no centro de um octaedro dis -
torcido constituido por quatro moléculas de H,0 e dois ions de C% .
Os dois fons de C2 ndo estdo localizados nos vertices opostos do
octaedro, e sim situados em posigOes adjacentes, 0 que torna a si-
metria da molecula de MnC22.4H20 menor gue a de outros cleretos

como por exemplo, COCRZ.GHZO (Spence e Nagarajan, 1966).

- ++ -
0 estado fundamental do ion Mn (s= 2 ) nao apre -
senta momento angular orbital, razdao pela gual a contribuigdo das

anisotropias uniaxiais de lon Gnico deve ser pequena. A pequena
L]

. . .. - - Pk ] - . -
anisotropia uniaxial de Ion unico no Mn e devido a interacgao

spin-orbita dos elétrons individuais (Yosida, 1968).

A maior contribuigao para a anisotropia do MnC27.4H§
e de natureza dipolar, conforme tem sido observado mnos compostos '

de Mn™ " , como por exemplo no MnF, (Keffer, 1952).

Segundo Rives e Benedict (1975) suas medidas sao con
sistentes com um modelo de Heisenberg com interacdes de intercam -
bio isotropicds e anisotropia de Ion unico do tipo biaxial. Entre-

tanto, esses autores nao apresentam nenhuma Hamiltoniana modelo !



pora descrever esse antiferromagneto. A analise de Becerra (1974)
para o MnCiZ.AHZO ¢ coerente com uma intcracao de intercambioc in-

ter-subredes isotrOpica e intera¢ac intra-subrcde anisotrdpica

sendo esta Gltima uma ordem de grandeza menor que a interag&o in-

ter~-subredes.

Vamos adotar aqui uma Hamiltoniana que leva em conta
interagoes isotropicas de intercambio entre primeiros vizinhos (7)
anisotropia uniaxial de Ion Gnico D , anisotropia ortorrombi-
ca de ion Unico (Q_) , devido ao caracter biaxial do material, e
anisotropia dipolar entre os spins. Esta Ultima € tratada apenas'
aproximadamente, pois & uma tarefa muito dificil computar as so-
mas dipolares que surgem para a4 rede do MnC22.4H20 . No capitulo'
seguinte, essas somas sdao calculadas explicitamente para o© EuTe

(rede cubica de face centrada). Temos entdo a seguinte Hamiltonia

na para o MnC£2.4HZO :
- S 2 -
= Js,.5 ! A -+ *
)/E (%3) o +_D°<ZL5,(} &;L(Sq)__
. | 2.2
)
R e A - S
]5) nn(P
3 (5, T )2 R o
L2 :;’ & “P)j “9"5“2 5 (34)
<y =<

Introduzinde as transformagdes de Holstein e Primakoff, e aplican
do uma transformagao de Fourier aos operadores de criacdo e des -

truiciao de bosons, obtemos

A= X+, (35)
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onde
G . \ * < = = 5'2-
Los 239 s 2957 [ (b 2]
K= 20 D3m0z 0) + (c2s) D gy o G5l ] 250
+ (.§&+°<2)"\"Q":_z -+ (5414:—)6?2{;1’
{36b)
col
z 2 , 33% AK.A
o= - §f35 h Lﬁ? (Ln n* ) {2+ A )]
(37a)
2 2 3 T ”z’ﬂ':X

Estamos considerando a expansdo da Hamiltoniana até termos de se-

. + . . . .
gunda ordem em ~y e a7 , a fim de exemplificar a contribui

¢ao dos termos dipolares. E imediato verificar que esses termos

participam da Hamlltoniana, no espago Kk , COm uma componente '
diagonal, «, , e outra nao diagonal, <=, . A diagonalizacio de

)ﬂL conduz ao seguinte espectro de energia para 0s magnons !

(Apéndice A)

2
€7 = [ 357 [ -2) + [228) D v < v b

4

2
- J2(sx + )] (38)

—
Apesar das somas dipolares serem dependentes de Kk

T

sabemos que as maiores contribuicOes ao campo critico vém dos veto



res de onda nas vizinhangas dos vértices da Z.B. . Desta forma, to
mando-sc essas somas apenas para esses vetores, as constantes dipo
lares <, e «, , cmbora nio seja facil avalia-las explicita-
mente, adicionam=-se, respectivamente, aos termos de anisotropia de

Jon UGnico uniaxial {®) e ortorrombica (L) .
Se fizermos as seguintes identificagoes :
_D {.L--Z_S) + o(-L = l'_ (-1—"2-.5) (393.)

| s¢+eo) = E (39b)

notamos que a Hamiltoniana com interagac.dipolar, equagao (34), po
de ser tratada, fenomenologicamente, através da seguinte Hamilto -

niana considerada no capitulo I

fo 3 5733 Lz ()T 1) -
( Fa

i
"13) 3 g
L

(s2) ] - 97X (407

onde agora o parametro |-  representa ndo apenas a pequena aniso-
tropia uniaxial de ion Unico, mas, principalmente, a contribuicao’
diagonal dos termos dipolares (que aparece naturalmente quando con
sideramos os modos coletivos do sistema). Analogamente, E englo-
ba a anisotropia ortorrombica de Ion Unico, devido ao campo crista
lino, e a parte nao diagonal dos termos dipolares, quando tomamos'

0s modos coletivos de um antiferromagneto dipolar.

Da mesma forma que Miedema e colaboradores (1965)
vamos tomar uma rede clUbica simples com seis vizinhos mais nroxi -
mos para representar aproximadamente a estrutura do MnC£2.4HZO. A
expressao para o campo critico da transicdo paramagnética - ''spin-
-£lop" & dada pelas equagles (17), (18) ¢ (19) do capitulo I. Te -

nos entao



JWH(KT) = /""Hc.o - /“AHC(Q) ﬁ/MﬁH’c’(TX SE
onde
s Hew = 23T - li-as)l 1+ oas(u- A (42)
Co T A p B¢
o DELo) g_sm'g LM“ \ Ef: “i) - Nz if ARECED
com
A2 = 353 (Lol )+ 2asfei- L) E (44a)
BY = 2s5(1- 5’;) £ (445)
Mz = 9353 {a-17 ) TI6SL 42 €S (44¢)
N2 - 2357 (3 0z-1) - tsL - 2e s (44d)
o 2. 2 \
PR IR S
2 | Az BKD (44e)
e
5/.1.§ y .
_ 3 §®) 35T7+Ls vEs -
ARAT) = L. : +35)
-~ = (%53)3/-»_ (.2_55)‘/.7, (K&T> (45)

A pequena corregao do ponto zero deve ser avaliada numericamente '

considerando-se todos os vetores permitidos da primeira Z.B.

Vamos determinar nossos parametros J L e E a

H

partir das medidas efetuadas por Becerra (1974). Levando-se em con
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ta que para T= 0k , H. (o) = LAGKO, , procuramos ajustar 0s
pontos experimentais @ expressfo (45) anterior, através do mctodo'
dos minimos quadrados. O coeficiente de correlagao obtido (Beving-
ton, 1969) & de 100 % até T = 0,85K | com os scguintes valores

para os parametros da Hamiltoniana

%j: D‘;SDKG s L = "‘O[ISKB € E’:OIOE Ky

Lembrando que para o MnCR,.4H.,0 , s5=35, ¢ KB .3 33 Kb
L 2 2 2 c) " { :
B K
a expressao que obtemos para o campo critico da transigdo paramag-

dada por

Dy

netica - '"spin-flop™

111

M. (1) 16 - 5,04T (46)

onde H. & dado em KOz e T em K .

Com os valores acima determinados de I , L e E
calculamos a contribuigdo da corregao no ponto zero, efetuando a
soma da equacao (+43) sobre todos os vetores permitidos da primeira
Z.8. . Obtivemos para AH®) o valor 0,49 K0z , Ou seja, aproxi-
madamente 5 % do campo total para T=O0K . O campo critico que de-
terminamos para a transicdo '"spin-flop" - antiferromagnética, para
T= OK , com os pardmetros acima, ¢ de 6,% KOy ; o campo obti
do para o limite superior da fase antiferromagnética foi 8,5 KOy
0 campo determinado experimentalmente por Becerra vale +KOx e es-
ta entre os dois limites acima. Portanto, os parametros acima de-
terminados estdo de acordo com as fronteiras de fase determinadas’

experimentalmente por Becerra (1974).

Obscrve-se ainda que com esses valores de J , L ¢ E,

a expressdo (42) do campo critico pava. T= OK pode ser escrita com
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onde )lE = = 19, §{ KOg e
E .
L -~ X5 (.L- ._._.-)mm—— ‘2';60 KD_{ s
= L-25Yy . ——

He e H, Trepresentam, respectivamente, os campos efetivos

intercambio e de anisotropila do MnCZ,.4H,0 .

Na figura abaixo apresentamos o grafico do campo

de

-

cri

tico em fungi@o da temperatura, na transigao "spin-flop" - paranag-

2.4H20 . A linha continua representa nossa €xpres

(46) e os pequenos circulos representam as medidas de Becerra.

nética do MnCh

serve-se ainda o grafico do campo critico em termos da variavel

s,

T

1 1

015 ITO T(K )

sao
ob,

t

L B v ,.....".;-.,‘ P L g - 3 s 3
Figura 21 - Campo critico versus temperatura na transigao ''spin-

flop"-paramagnetica do MnCl;.4H,0. A linha continua’

representa a equagdo (46) deste capitulo e os peque-

nos circulos representam as medidas de Becerra{1974),
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\x\o

‘& 1Bp
®)
X
Q
I

15

O
o
12+
el
1 i <

0,5 [,O TZ(KZ)

Figura 22 - Representacao da figura antericr em termos da

. - 2
variavel T°.

Notamos que ha boa concordincia entre os pontos expe
rimentais e a curva tedrica baseada no modelo simplificado que ado
tamos para o Mnczz.iHZO . Sendo a temﬁeratura de Neel deste anti-
ferromagneto L, 62K , verificamos cue até aproximadamente 55 % ,

do ponto de Néel obtemos excelente ajuste aos pontos experimentais.

. ~ - &
Rives e Benedict (1975) obt&m uma dependéncia T ™ pa

ra a fronteira de fase acima. Ndo nos parece correta a analise fei
ta por esses autores, visto que ajustaﬁ seus pontos experimentais’
em termos da expressao do campo critico vialida apenas para modelos
uniaxiais. O ajuste que realizamos leva em conta ¢ caracter bia-
xial deste antiferromagneto, através dos termos de anisotropia L

e [ , que aleém de representarem os efeitos do campo cristalino ,

contém tambem informag¢des sobre a anisotropia dipolar do material.



- CAPITULO VI

ESTUDO DA FRONTEIRA DE FASE PARAMAGNETICA - "SPIN-FLOP" NO TELURE-

TO DE EUROPIO .

Consideramos aqui apenas os cristals isolantes, cuja
transicao paramagnética - "spin-flop" fol determinada experimental
mente por Cliveira e colaboradores (1972)}. Experimentos utilizando
difracdo de neutrons {Will e colaboradores, 1963) revelam que a oI
dem antiferromagnética no EuTe tem simetria cubica de face centra-
da. 0 estado fundamental do ion Eu' (4 ﬂ}) ndo tem momento angu-
lar orbital, estadc S , e comporta-sc de maneira multo semelhan-
te ao ion Mn'' . A anisotropia nos compostos de Eu'’ 8 principal -
mente devida as interagGeé"dipolo~dipolo magnético . Ainda, segun-
do Battles e Everett (1970) o valor do campo assoclado a essa ani-

1]

‘sotropia & de cerca de 10 % do campo de intercambio.

As interagoes de intercambio sdo usualmente descri -
tas em termos das interacgoes de cada ion Eu'" com seus doze vizi -
nhos mais proximos e com-ééus seis segundos vizinhos. As intera -
cGes entre segundos vizinhos sao do tipo antiferromagnético, en -
quanto que entre primeiros viz.nhos sdo do tipo ferromagnético. As
medidas de Oliveira e colaboradores foram realizadas com o campo '
magnético aplicado ao longo da diregdo fLo o] , embora resulta -
dos semelhantes tenham sido obtidos coﬁ o campo ao longo das dire-
Goes [ 1L o J e [ L1 173 . A temperatura de Néel deste mate-
rial foi também determinada e vale 9,6 K . Desprezando-se a con-
tribuig¢do da anisotropia dipolar, esses autores determinaram as se

guintes interagoes de intercambio, a partir da extrapolagado da '

fronteira de fase "spin-flop" - paramagnética para T=0K ¢ do va-
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lor experimental da temperatura de Weiss

31: —-0/-?.\3}([3 e J-_L: 0,4& kﬂ .

Sendo a estrutura cristalografica do EuTe clbica de
face centrada (C.F.C.), podemos tratar explicitamente as somas d1
polares que aqui aparecem, 20 contrario do tratamento fenomenold-
gico realizado para o MnCQz.dHZO . Além disso notamos que a inte-

ragao de intercé@mbio entre primeiros vizinhos & de magnitude infe

rior que a interagao entre segundos vizinhos, caso ndo tratado ex

Vamos tomar a seguinte Hamiltoniana para descrever'

0 EuTe em sua fase paramagnética :

= 3,52 0 3.2.% . 1.z
A gy 00 g T *?”ﬁg;‘)t

= - s - -
5&&5} _ 3(%;DQQL53.R43) ]
>

} i
- ‘;l!"'ﬂ U Z_ 5:2"

(1
onde (1)

Iy Ea interacao de intercambio, ferromagnética e isotrdpica ,
entre 0s doze primeiros vizinhos numa redeC .F.c. {(J.< 0) ; 3, ¢
a interacdo isotrdpica do tipo antiferromagnética entre os  seis
segundcs vizinhos L Ja ><>) . 0 terceiro termo ¢ a contribuicgao’
dipolar sendo a soma estendida a todos os vizinhos y de um da
do spin A , e H & o campo magnético externo, aplicado  ao
longo da direg@ao [ L © © ] , que chamamos aqui simplesmente di-
Tegao }‘ . |

~ oy

~ +
Efetuando-se a mudanga S; —~ S, , 5., ., intro

duzindo-se as transformagoes de¢ Holstein e Primakoff ¢ aplicando-
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-se uma transformacgido de Fourier aos operadores de criacao e des-

truigao de bosons, obtemos

(2}
onde
O N T e A Al )
— i
n
[ v- i.é:.)'] NS
P y i H (3)
Mz A [.53¥L (rm—l) M LHZ-L) *?“814
e, c\"'quz, + ol e = +
TR R T EAE ARG
J{ = —---.!..._.._. e -
4 45 Tc%% S [_gL’)‘j;-(\/j""(jtz_l-'?-Kl_L)T
| ] | .
;alSJ‘?' LB T ijw{. -2 Kx—a )] C:; lo\-:. f2%y T
ta-1
[IENENENN + ¥
3 lta-g £ %% °‘1-__,_3 +
ﬁj o\..: G:rl_ O:rscp\, }
l+2+3 {5)
com
ST = Nl R T R
f e M R B 1 e




ﬂﬁ{zlnzj\j'ﬁa L 2 I |
-—»[K“Ks)'n j
= ) rAa ] (6¢)
r2 S0 3 x—-A% 2\ W ey
{3.?_: ‘@i‘i“% [__r_{;( nr )'Oﬂ—(t%—m- J)'R}]
{6d)
5 s X+Agp T
55 3 t A - =
f3= - =3 %[7{5( n ’)'&L[K‘L'n)] (be)

Nas contribuigdes dipolares desprezamos 0S termos
com um nUmero impar de operadores de bosons, pois estes nao contri
buem para a renormalizagao da energia, visto que ©s valores médics
sao tomados num ensemble constituido por onda§ de spin nio intera-
gentes; também nos termos dipolares foram ignorados os efeitos de
superficie. Lembramos que esses argumentos ja foram utilizados
]igualmente por outros autores (Rezende e colaboradores, 1977). Con
vém salientar que os termos ndo diagonais “x Tp e &f c;z sao
muito importantes na analise que fazemos, pois, como veremos, 5o
responséveis pelo "comportamento anormal’™ da fronteira de fase a

baixIssimas temperaturas. Rezende e colaboradores, e¢ Leoni e Nato-

11 (15$71) nao levam em conta as contribuicdes desses termos.

Vamos empregar o metodo das equacdes de movimento pa

+ - -
ra os operadores &7 e ~2 a fim de determinar o espectro de

energia dos magnons. As equacOes de movimento sd3o escritas na for-

ma,
/\,_3_;%;: E“EJKJ (7a)
e AR Lels ] (7b)
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onde estamcs colocando 1+ = 4 , e as equagoes sdo desacopladas
atraves da linearizagao dos produtos de tres operadores, conforme’

realizade anteriormente no Capitulo I.

Os valores médios que aparecem com este procedimento,
+

<N fpoe < e Sva)

2 , sao calculados em relacgdo a ﬂl_ . En-

tretanto, como X, n#&o € diagonal, nds inicialmente a diagonali-
zamos e em seguida determinamos os valores médios. No apéndice (A)
deste trabalho apresentamos o processo de dlagonalizagdo desta Ha-
miltoniana. Obtemos portanto o seguinte resultado :

1
- 2
K.

he — Ko, = 2- [f+k%)er - «Z,,_A?c (8)

onde
-] .D\ i-B e \/J_.
E’-‘-z = L K - K\ _] (9)
CcOom
A—IZ = EL‘SJ:L &‘(k_—.L) + %.}_5\.7_,_' [KK -—1) +?M5 H
T/8S S5 ) 337 P
- e R A
-2.7 — {; n3 (l nl) (—lT‘Q )]
(10a)
s - = - 3 L2 1. < -
o2 Z?f‘ﬁs.,ztns(*“a)am{z Ry )
n
(10b)
Como agera, < ¢t oc. =~ o
obtemos cntao que )
4, A
<&z ey >){&:‘*é*“'g§“‘(i*""ﬁ) (11a)
<GLE O\"'ﬁ) - - B-‘Z _f... -5
e XQD & ( T My ) (110)
T + 3i
< A O s = < 1, -
~K. >K1_D EQF.' ( EXA ) (1lc)
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A solugdo do sistema de equagoes (7} fornece o se -
guinte espectro de encrglad para 0S magnons

\

2 7/
g2 0= [« - 1pz 1" 17 BENCERS
com
ol— = A"’ - —-L_. {_ C— P 40:*
k 458 7 ( k 7 o\) SRR
+ 2Ry | Pc;<°u°;4‘>)1 (12b)
P = B2~ i 2 [ (Dg 8 )<aa,s
+ Py <oy | (12¢)
onde
N

Tf). = %_}_53_1_ (E’Eul) + }:._SJ",_(K‘[—Z—J.) +?M5H

2 n n n
(13a}
B> = - 2 ff‘s L *
8 17 %[rﬁl““?)‘ﬂ*‘“] (13b)
Cz.. lw] 57 6.—5 [
o Ul vl —0 - B G ) s (%
i ‘ ;
LRFARSUS (AN G (13¢)

-

K = 2-5_1_53_,_ [f;l»: bfi," - -3'}-/_,(1- fE \, hl '253*51- (r%l +{4
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P oz et 2 [L(l-iﬁ.""zﬁ
A WL B =) X +
n

_r\_"?l E.n -E_'{ ’

P I U Y1 ase
%‘—g%};sZ["“'Ll“HL) (en? R -

_h n3 {\_'1
Ak R+ bR . s RR )] (13£)

“ﬁ?)A(@lsz+lmzyﬁ)

ﬁ:-ijlﬂgszl-_*(x TR ]
N (13g)
(13h)

Na expressao (12b), R (P Loy D ) significa a parte real,

ou seja,

Os fatores de estrutura para uma rede C.F.C. sdo

= L
Y7 =

i &=k, - L 2 K Gl 2K, - o
3( + Fx TRy T e.K“‘ ('Q.zk’r*"

Ca iy k) (14a)

3 ((Gn akrg ¥ Coreky + Gaely ) (14b)
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0 ecspectyo de energia dos magnons, E% ¢ minimo pa
-
ra os vetores Ko , tal que
-— - Tr. + -a_r_ —2 -5
ke = L ((EmX Ty xR (15)
[= .

onde m , ~~ e A sdo inteiros e impares. Se m , ~ € f assumen

t

os valores L ou 3 esses vetores sdo vértices da primeira

7Z.B. de uma rede C.F.C. . Isto ¢ facil de se verificar, pois sendo

— - 72 e = :
A EEAATp-R) L BRI (LR f e k)

vetores primitivos da rede reciproca, os vetores abaixo sdo Vérti-

ces da primeira Z.B. :

- ) -

Ko “E(:T}T—L}
[

- (2] .“‘ - -

ke = T {~R +3)-%)
O

> 1) =2 -3 >

Ky = T L AtT -3k )
(=

- (4) -

Ke & = LLB‘;"J-—k)

e mais 0s Vvetores oOpostos - k,xh) . Portanto, notamos que todos 0s

vetorec dados por (15), com A o~ o ~ assumindo os valores 1 ou
p s

3 , sao vértices da primeira Z.B. .

0 campo critico para a transigZo paramagnética -

"spin~-flop" & determinado pela condigao €3 = O . Nos pontos '
-3 _"’9 " N 1, - .
K. = Ko temos ke = © e Ko = - L . Alem disso ,

nem todos os termos dipolares contribuem nestes pontos. Lembrando'
que qualquer vizinho de um dado jon numa rede C.F.C. pode ser es -

crito na forma
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R:%sz"r?;‘*éz) (:om><,‘3,e§inw

2

H

teiros, é facil verificar que e K- R y= L ou -1 . Neste

caso, temos

U 33
e P I
X =yt
FUSRE) -

Com os resultados acima, podemos entéo reescrever as expressoes '

—% -—¥
(13) para ¥ = Ko . Temos entio

>
!
H

=353 - 23us Ty * 9me H

% e 7))

3

B‘;u = .,3/'«‘5}'}1;’521 [_
_ n
CRy = hjs T (T -0) + Bjs, (¥g -1

Ky

- !
Dk, = < 5T, {El + 2326 7, ij/zl -1 )
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o
¥
|
e
:
>
G
>M
l_
"
I
Iw
I:*J
t
4
¢

ol
1

““aZ [ 3 (x =y [mFeh raem® ) )
> |

(16)
A expressdo que obtemos para o campo critico, apos '
2s consideracdes anteriores, e dada por
M - en
? 3 W, kT) = ?/"‘\3 Hoo + ‘3/“_5 Fay HC(O) + ‘?H_BL\. HC{T) (17)
" onde
»~a H - -
‘3 B ey 5-‘-53:1"' ‘23153:1_. T lﬁgui (18)
"3}“\3 AHE[D) =T ——

Zg[_(c'ﬁ.. -1-‘%\\1 T
. [@L)]. ( L A )/

-
€R,

-+ [-?.2 5—-]

K—l
co

+ PR8) T (5], 2 ﬁ (19)

- - b
?A5 AHC{T) = 45&'%%1 ( [ (APSJl f¢45*5ji T

3¢9 1dl ) IBR ] ? (20)
K,
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AV ®) & a chamada correcdo do ponto zero ¢ so pode ser avalia
da numericamente, atraves de uma soma sobre todos os vetores permi
tidos na primeira Z.B. . Na cxpressao de AL&}T} as maiores con -

- - — L r v - - -
tribuicgoes vem dos pontos nas vizinhangas dos vertices K, da Z.B.;
como estamos interessados no termo dominante na temperatura, a4 ex-

~ - R — —
pressao entre colchetes ja foi calculada apenas para K = K, | Q

fator d ¢ a seguinte soma dipolar

s
i

ne

d = 2 2,7

" 4 G Ko i (21)
n

Nesta Ultima soma dipolar apenas os vizinhos impares (primeiros

terceiros, etc.) & que realmente contribuem. Efetuando-se a soma '

acima, até os vizinhos de ordem oito (140 fons mais proximcs de um

dado ion da rede), obtemos

L= - 485 (22)
qj

Cohen e Keffer (1955), num trabalho sobre somas dipolares, avalia-

. . 4,92
ram essa soma numericamente e obtiveram o resultado 4 = - -

.

&l
Portanto, nossa estimativa esta de acordo com o calculo destes au-

tores,

As majores contribuicoes 4 soma, n¢ termo dependente
da temperatura, sao devido aos pontos nas vizinhancas dos vértices
da Z.B. . Na regiao de baixas temperaturas temos

<]

- L Pié‘

x3

. . .
= (Ran 1) = 2D : (23)
L= 4

.- - - 4 .
Efetuando a mudanga de variavels q = o {K'—Kﬁ’ e expandindo °*

os fatores de estrutura para '% ~ 0 , temos
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- = L
Tom mlaagraiag ey ) (242)
} L2
- - 1 s -
\("\ ¢ (24b)
Logo, para M = H., , obtemos
Az = L.2,57 g~
q 634’. a2 49 + J-L -551_3_1_ (G\Kﬂ[’afﬂxqb + c\‘ao\ﬁy
-+ 3"3‘2-}*2[;555\.[ (258)
a
P33 1= s5mEs 14 2509
El-)-o ~ . L 2 \/
a légﬂastmj’?[_tsiﬂﬁa_* Losys,
AY
(o a2y ) 1% e
Podemos ainda escrever
E-: - LG 2, \ Vo S3.7 Vo
3 = g 1Al ) ) BRI
Jo Gx4y T9x93 v g4 9
T E e .19 (26)

b

Lembrando que numa rede C.F.C. ha quatro atomos por

c€lula unitdria, podemos transformar a soma, dada pela equacdo (20),

numa integral em torno de _%:'O . Obtemos entac

-

w
__ 33rasdl Z -
Jre BHAT) = = =SS 0% [ nsTuw

-pLE:
63257, + 9915514 |- &

(27)

-l

G‘\
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0 calculo dessa integral nido & muito simples, pois o

fator de estrutura para os primciros vizinhos ¢ muito complicado

Entretanto, como as maiores contribuigbes vem das vizinhangas  do
ponto g = 0 , o scgundo termo do colchete em (20) ¢ desprezivel,
pois

<‘\x°\}+ﬂx°\b1-°\,3ﬁé> =~ 9

Desprczando-se aquele termo, tcmos imediatamente

3302) 30570 +63:5T, + G945l (Kﬂ)—z

A (1) = -
772 AL 8m°S (9514l ). (s AL
(238)
Obtemos desta manecira, quando nfo desprezamos a contribuigao dos
termos dipolares, uma dependencia TQ‘ para a fronteira de fase
"spin-flop" - paramagnética do EuTe. Desprezando-se a pequena cor-

recdo do ponto zero, pedemo~ escrever a seguinte expressdc para o

campo critico

N
N

pa Ho(r)y = S3dim 253,35 4 39555141 -

310) 38T r€JasT, + G9A5514d] (Kﬂ,T)—L
¢S (9565 1a1 )7 (s3%L)%

(29}

Para o EuTe temos que

o\.:G,SQBA, S::)Z).., ?'—‘2’

Logo, o campo de anisotropia dipolar, para T = 0K , vale

4,35
HAZSCB—'MBS\A\ = 53»«55.;3.. = 3,34 K0q

[+.N

Battles e Everett (1970) através de medidas de resso
nadncia antiferromagnética determinaram H, x~ 4KOg . Seus cdl-
culos foram baseados na teoria de campo molecular e nos parametros

de intercambio de Passenheim (1969). Recentemente, Streit e Eve-
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rett {1980) realizaram novas mcdidas de ressonancia antiferromagné
tica no Eulc e determinaram Hp = 5,5%0g . Neste caso a intera -
¢do de intercidmbio entre primeiros vizinhos foi ignorada e a aniso
tropia dipolar foi tratada apenas fenomenologicamente. A expressao
'

cliassica de Kaplan (1954), aplicada ao EuTe, da aproximadamente

5Kk0; para a anisotropia dipolar.

De acordec com Oliveira e colaboradores (1972), o va-

lor do campo critico extrapolado para T=0K vale F2,2K0: e a

temperatura de Weiss, © = -1k . Utilizando a expressao {29) para

T=0K , e a equacdo de campo médio que relaciona a temperatura’

de Weiss com os parametros de intercambio (Smart, 1966} podemos dg
terminar estes ultimos. Sendo 3, = |2 & 33 = 6 temos que

425 B (o) = 42T + 423, + grp B, (30)

— kgb = 6531 + 34,57,

Resolvendo-se essas equagOes, obtemos

Io= — 0,00k e J, = 0,41 kg :

Nossos valores sao praticamente ideénticos aos obti -
dos por Oliveira e colaboradores, que nac levam em conta a pequena
anisotropia dipolar presente. .lasset e Callaway (1970} obtiveram '

Jy = -0,/4K3 e J. = 042K usando teoria de ondas de
spin para ajustar os dados experimentals de Passenheim- Entretanto

-

lembramos gque, os valores J = - 0,06 Kg e J, = o/sl Kg ,
obtidos por Passenheim (1969), sao muito diferentes dos anteriores,
pois sua temperatura de Weiss vale B = - 6K e ele nao utiliza a

expressao do campo critico a T= Ok , mas sim, a dependeéncia da

temperatura de Néel con I, , ou seja, Ty = 34,5 J,
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Assumindo nossos valores acima para os parametros de

. - T
intercambio, obtemos finalmente a seguinte expressao para o ¢ampo

by P : s 3] -
magnético da transigdo paramagnética - "spin-flop" do EuTe, na re

gigo de balxas temperaturas

ho(r) = #2,2 — 0,62 T (31)

onde H, esta dade em KO e T em XK .

Na figura abaixo esbocamos o grafico do campo c¢riti-

. o~ . hy 1
co em funcgao de T , na regiao de baixas temperaturas. A linha

continua 1epresenta a expressao (31) acima, e os pequenos circulos

representan as medidas de Oliveira e colaboradores.

Ho(KOe)

-
w

T4

Figura 23 - Campo critico versus TS na transicao "spin-flop"-
paramagnética do EuTe. A linha continua represen-
ta a equagao (31) deste capitulo e os pequenos '

circulos representam as medidas de Oliveira e co

laboradores (1972).
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Os pontos cxpcrimentals nao cstac determinades com '
muita precisdao em nosso grafico, pois foram extraides diretamente’
da Fig. 6 do artigo dos citados autores. Entretanto, notamos gque
para T £ 3k , 0S pontos cxperimentais parecem seguir uma
lei T , o que de certa forma explica a importancia das contri-

buicdes dipolares no comportamentc nac usual observado por esses '

autorcs nessa regiao de temperaturas.



CONCLUSCES

Nesta Tese estudamos as fronteiras de fase antifer-
romagnética-"spin-flop" e "spin-flop'-paramagnética de sistemas an
tiferromagnéticos isolantes e anisotrdpicos, na regido de baixas '
temperaturas. 0 método de anidlise empregado na maior parte deste '
trabalho consiste na éplicagao das técnicas das fungoes Green aos
operadores de criacgdo e &estruigﬁo de bosons, em conexao com as '
transformagoes de Holstein e Primakoff. Desacoplamos as equacgdes '
de movimento para as fun¢oes de Green pela aplicagdo sistematica '

do teorema de Wick.

Abaixo enumeramos os principais resultados obtidos:

01- A dependéncié do campo”crftico com a temperatura, para a tran-
™~
sicdo paramagnética-"spin-flop", foi obtida a partir de andli-
ses realizadas independentemente nas fases paramagnética e !
"spin~flop". Essa transicdo de fase é de segunda ordem, ndo a-
presentando-dessa forma efeitos de histerese. A inclusdo na Ha
miltoniana de anisotropias ortorrombicas de intercambio ou
fjon Unico 1implica nuﬁa'dependéncia com a temperatura do tipq
T2 ﬁara o campo critico. Anisotropias uniaxiais, diferentemen-

te, fornecem uma dependénci. do tipo 73/2,

02- A fronteira de fase paramagnética-"spin-flop" foi obtida ainda
através de dois métodos diferentes éplicados a fase paramagné-
tica: o método das equacdes de movimento para os operadores de
criagao e destruicao de bosons, e um método variacional. Neste
Ultimo caso, estendemos a andlise variacional de Falk i fase °
paramagnética a fim de tratar um antiferromagneto anisotrdpico.

Os resultados obtidos com esses dois métodos simplesmente con



03~

04~

05~

06~
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firmam a analise realizada com as funcoes de Green.

Obtivemos também uma expressao para O campoe critico da transi-
cao paramagnéticaf”spin-floP” com o campo magnético aplicado’
perpendicularmente ao eixo facil. Neste caso a presenga de
uma anisotropia uniaxial de fon tnico ja & suficiente para in
duzir uma dependéncia do campo critico com a temperatura do ti

2 .
, .
pe T", que parece ser comprovada experimentalmente

Determinamos os limites de estabilidade das fases antiferromag

'('DB

nética e "spin=flop”. O campo critico obtido a partir da anali
se efetuada na fase antiferromagnética & diferente daquele de
terminado a partir da fase "spin-flop™. A transicdo de fase €
de primeira Qrdem,Aapresentando efeitos de histerese magnetica
embora esse fatoe careca de comprovagao experimental. A presen-
¢a de anisetrepias ortéferbicas de intercambio e de ion Uni-

também altera a dependéncia do campo critico com a tempera

o
‘0

fura na transicio antiferromagnética-"spin-flop"

A frenteira de fase paramagnética-"spin-flop", para um antifer

remagneto isotropico, foi determinada também numericamente a

través do método das energias renormalizadas, onde agora sao '

considerados todos os vetores permitidos da primeira Zona de '

loe]
v
frete
it
'—I-I

1louin. 0s resultados obtidos com este procedimento sao com

arados com as expansoes usuals da teoria de ondas de spin.

"Tdi

-

Para os cristais antiferromagnéticos NiCl,.6H,0, CoCl,.6H,0, !

4H 0 e M*lCl2 4H,0, determinamos as respectivas frontel -

[\J

]
Lol
‘w
Ry [\.)

e fase “"spin-flop!-paramagnéticas e comparamos COmM 0S Te-
sultados experimentais encontrados na literatura.

a) NiClZ,GHZO - Consideramos uma rede ortorrombica com intera-
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coes de intercambio isotropicas entre primeiros e segundos’

vizinhos, e anisotropia uniaxial de Ion dnice. O campo cri-

tico determinado com o método das energias renormalizadas

t

ajusta-se bem aos dados experimentais até aproximadamente
56% da temperatura do ponto bicritico. O campo critico de -
terminado desta forma concorda melhor com os resultados ex-
perimentais do que as expansdes assintoticas da teoria de '
ondas de spin. Até 20% da temperatura de Néel, os pontos ex
perimentails e d“campo critico obtido com energias renormali
zadas seguem uma lel do tipo TS/Z.

CoCl,.6H,0 - Devido & anisotropia ortorrombica relativamen-
te alta nos parametros de intercambio deste antiferromagne
to, os pontos experimentais ajustam-se ao campo critico de-
terminado, até aproximadamente 45% de TN' 0 mcdelo conside-
rado consiste numa rede ortorrombica com interagoes de in-

~

tercambio anisotropicas entre primeiros e segundos vizinhos
A dependencia do campo critico com a temperatura ¢ do tipo’
TZ. Com o campo aplicado perpendicularmente ao eixo facil ,
0Ss pontoé experimentais sao mais consistentes com uma lei

5/2

do tipo TZ, do que com a forma T , sugerida anteriormente

na literatura. o

NiClz.éHZO - Para este antiferromagneto, consideramos sim -
plesmente um modelo numa rede cibica simples com interacdes
de intercambio isotropicas entre primeiros vizinhos, e ani-

sotropia uniaxial de Ion (Gnico. Novamente aqui, o método
das energias renormalizadas da umfcampo critico mais de
acordo com os dados experimentais que o campo critico obti
do através das expansdes assintOticas. Até 30% da temperatu
ra de Néel, o campo critico experimental e o determinado '
com o método das energias renormalizadas seguem uma lei do'

s 3/2 . . .
tipo T / . Com o campo aplicado perpendicularmente ao eixo’
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ficil, os pontos experimentais seguem uma lel do tipo Tz,
até aproximadamente 40% da temperatura de Néel, conforme'
previsto teoricamente.

MnC12.4HZO - 0 modelo que consideramos neste caso consis;
te de uma rede cibica simples com interacdes de intercam-
bio isotrdpicas entre primeiros vizinhos, e anisotropia '’
dipolar (que ¢ tratada apenas fenomenologicamente)}. A !
fronteira de fase experimental ajusta-se¢ ao modelo propos
to, até aproximadamente 55% da temperatura de Néel, e a '
dependéncia do campo critico com a temperatura & do tipo'

T,

Determinamos a fronteira de fase "spin-flop"-paramagnéti-
ca do antiferromagnzto EuTe, em termos de um modelo que '
envolve interacdes de intercambio isotropicas (do tipo '
ferromagnético), eﬁ%re os doze primefros vizinhos de uma
rede clbica de face centrada, e interagdes de intercambio
isotropicas {(do tipo antiferromagnético), entre os seis '
segundos vizinhos. A anisotropia considerada ¢ de nature-
za dipolar, e as somas dipolares sao tratadas explicita -
mente. A dependdncia do campo critico com a temperatura @
da {forma TZ, e concorda com os dados experimentais, até '
aproximadamente 30% da temperatura de Néel. O campo de a-
nisotropia dipolar que determinamos com este modelo ¢ da

ordem de 3,34 KOe.



APENDICE A

DIAGONALIZACAD DE UMA HAMILTONIANA QUADRATICA

Quando empregamos o metodo das equagoes de movimen-
to nos capitulos I e VI, precisamos calcular valores médios do ti-
po <ajpa=s > ¢ < ol a > > , nun ensemble definido por uma

Hamiltoniana da forma

+ * o

- > a 1. O O - Ou= B,

Y= 2 hpazng =3 Z (Be>eap ~ B2 opsy )
[ 4 [ 2

(1)

Calculamos os valores medios acima, apds diagonalizarmos a Hamilto
ﬁiana anterior. O procedimento usual de diagonalizacao faz uso de
uma transformacao de Bogoliubov para novos operadores Ck e d& , tal
que a transformacao seja canonica (Fetter e Walecka, 1971). Ha na
literatura (White e colaboradores, 1965; Tsallis, 78) procedimentos
eiegéntes péra sé diagonalizar.forméé qua&rﬁfiéas Que réﬁrésentam’
'

um sistema de bosons. Vamos aplica-la @ nossa Hamiltoniana dada

acima. Vamos reescrever (1) na forma

N T s @

k.
K>
onde %
+ + N
Ay = Az <222 + Az apag + B *u g + Bz %2 g
{3)
. QH > - -
pois v e O3 sao pares em Kk . Escrevendo-se as matri-
Zes,
F14
- —o
X - ™k \ %4 B:‘c‘
= a‘:_’ e '.{ = . (4)
K % ﬂ‘i
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temos que

| -
){’g: ){;J«A;-‘“—XHX : (5)

As relacgdes de comutagao dos operadores em X podem ser escri -

tas na seguinte forma matricial

Cx, x")= x(x") - [«"x") =9 (6)

isto e,
T AR +
X ;X = + o~ - -_
Lxy '] (“—\Z) \ l?c:k.)
: . . :
- Nt
L (5] (e %)) = @
a.ﬂ) K -R
-K
que da,
a” | oo
Lok % ] Lap s o2)
B, - ™~ (L ©
“ + : + ) o -1
[ o~ [ =
L-ZI K-] 40\-—'12"-1‘--]
(8)
' - + . .
Os novos operadores €% e ¢y que diagonalizam
!
)5;, sao escritos na forma de uma matriz coluna Y’ , dada  por

Y - (f ) (9)
d

A transformacgdo candnica & expressa pela equacaoc X =35Y de tal

forma que [ Y ,Yn-] = 9 . Assim sendo, temos que

y{‘.ﬁ : XTHX = Y s HSY = Y+”»Y (10)

onde

Hy = s W S (11)
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Portanto, se cuncontrarmos uma matriz S , dada peor
5:1 512_ E"L ° -
5= , tal que Hyp = : a equacao (10)
)
Say 52 *
' f . T
torna }(; diagonal nos operadores <p e C

Utilizando as relagoes de comutagao para as matrizes
X e Y podemos escrever
FENE < h)
["{,X*] = x\x7) - [ x*xT) =
+ » T
(sY VWY s™) - [ ™Y YT} - o

Como S € uma matriz de numeros complexos, podemos escrever a

equacao acima na forma,

+

s vy - (YT) st s g | a2

- .
Sendo a transformagao canonica, a equagac acima torna-se 5‘35 =?,

ou ainda s - ?ﬁl st % - (13)

Levando-se (13) em (11) obtemos

(14)

i3]

Hs ﬁ-Lrs o Hy

com t‘a = ?”L = (i —OJ_ ) | : {(15)

0 sistema de equagoes (14) fornece entao

(A]}: "EL) 511 +B; 5.21 = 0 (16)

Bz 9. « (AR Tsl)s_u = 0

l' E*EA)SLJ. ~ Bg S5, = ©

B2 12 ¢ lA'ﬁ "EJ)SAJ_ =0
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Obtemos entdao para o espectro de energia,

2 2 = A (18)
EL;A = &g = Rz - 183
com "
B By
Sy, = - —r .5, e Sy = - — 5, (19)
Ag-€. AL -€o
Usando que 5" = %‘LSJ'?f , obtemos as seguintes solugoes
. » V
Sy T 541 = - V2 (20)
b
e 5“ - 5_1:_ = ),\';:
com
2 2 21
det (8) = My - gy = L e
Resolvendo-se as eqguagoes (19) e (21) podemos escrever
> € V. (22)
}.\? = ( ﬁll’-.*’ k )
2 E7
. T
vy = [a2ep (Az~€2)) - B (23)

Portanto, a transformagao X = 3Y pode ser escrita na forma

f o~ MY -V <y :
R O e N B (24

Levando-se as transformagOes acima na equagao (10) temos
; 2 cw) @5

=
C» C4 + ¢ C
K K ~K ¥

Mg v B - VY < £r e € |

Portanto, a equacgao (2} torna-se

W= T [-hz e eez Lo« o))

-
K20



I

ou

}J('D - L2 A3 +2:(~’5;+C1,1C2)EE (26)
T K

-

onde a soma acima € agora sobre todos os valores de K na primei

ra Zona de Brillouin .

Sendo os autovalores ™y do operador <z e 0
conjunto dos npumeros inteciros 0, 1, 2, ... , pols as transforma -
coes efctuadas preservaram as relagoes de comutacgao dos bosons, po
demos agora calcular os valores médios < =y S > e < “ii 41: >

com o auxilio da Hamiltoniana diagonalizada, dada pela cquagao {26).

D .
Un autoestado qualquer de X pode ser escrito na forma

Y™ > 7 1me> e > o Imed (27)

onde 05 ™Y , para cada valor de k , formam um conjunto ortg
normal completo, dado por MR = S o, 1, 2, -+ S .

Temos ainda,

“ My :
€z Am> 3 (MR 1) e tmad oo Amg w D
Ve
g im»> = mp | M 1My - - Emp -t
4 .
T im > = My \m> (28)

Com as transformacOes dadas pela equagdo {24) temos

=3 < - — -_— - b — - — -—
R R N R R
<,
+ Z - 4 -
._.,,\-‘-L\fv_ (Cz T > + M7 <c_—}2 C__'}Eb + \JK < C_—K-.C.E>
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Logo vem
- _ P . +, - -
. < aK(tE_>KP F o= AT VY {;*2.<CWLCK>‘) =
29
= PRVE (1w 2R ) (%)
Analogamente temos
s> = o= g VR (er 2 (50)
< ep g P TS M TE A %) :
Tamb&m obtemos
” . S e Vo C}')B z
ey s < (oo gg e ne e ) (Mier o E R
oo |
., €a s 2 AVEL <y Cuw>+pi <CPCRD
=~ VR RS g RD -¥
-y 1, o4
-"—'-'}"_icylé "‘(C'\LCH-U_} .

e (re W) mg
(31)

A apligacdo desses resultados, no caso de anisotro -

s

pias eortorrombicas do @@pitui@ I & imediata, visto que a transfor-

~ . g ’ . ' +
magaOo torna-se real., isto &€, VR £ VE e < epey s s <cagpasd.
Entretanteo, no ;@pitgl@ VI, tratames o antiferromagneto EuTe com
anisotropia dipelar, & neste caso YZ  deve ser complexo. Temos '

portanto 1

B2
d X h!’ = = -
< e - S p ¥ 0 (L-r QN\K) (32a)
X
*
%+ q BZ - ~
€ BT A, D E = = LT am™m ) (32D)



APENDICE B

METODO DAS FUNCOES DE GREEN

Neste apeéndice sdo apresentadas as propriedades das
funcoes de Green que utilizamos nos capitulos anteriores. As técni
cas das funcgGes de Green foram aplicadas aos problemas de ferromag

T

netismo inicialmente por Bogoliubov e Tyablikov (1959). Embora

elas tenham sido aplicadas exaustivamente nos tltimos anos a uma '
série de sistemas magnéticos, nao vamos aqul nos prender na anali-
se desses trabalhos. Na literatura, ha também uma série de traba -

lhos de revisdo sobre essas técnicas entre o0s quais citamos

Zubarev (1960), Tyablikov (1967), Ramos (1969}, Rezende (1974)

Definimos inicialmente as fungoes de Green retardada
6n [+4') e avancada G (44 ) através das seguintes rela

goes

Gn “‘1‘}‘) - << AW B 4) » < —;{GUC--\“ < [ ALYY , 5[4’)] >
(la)

Go (4,4) = << AL, pldy» = A0 (F-4) < [AW) B S

(1b)
‘ X
e s = 2T wToT )
onde < & 2> n{ e € o valor médio do ope-
rador O num ensemble definido pela Hamiltoniana H , sendo
- B, ~ ~ -

2 = 2. & W%t a funcdo de particdo; A e DBU) sdo as represen-

tacoes de Heisenberg dos operadores A e B, ou seja,

~Ht - AR )

A(#) = A A 2 > L Y rgj - AR — RA ,

& o comutador mais frequentcmente utilizado para operadores de
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bosons A e D ; @) ¢ a fungdo de Heaviside definida por

64 - L se +3>0
i 0se t< O

Desenvolvendo-se os comutadores nas equagbes (1) te-

mos

i

Grn (b} 2-f 0 [4-4) AW BEI> — < B A |

(2a)

f1

oo (44 L< A BYS - < Bl A 1

(Zb)

Go (44')

Chemando-se  Fpq (M4} = <AUIBUW)S o &y, (4,4) = <BW) ALT)D
de fungdes de correlacio dependentes do tempo para os operadores '

AW) e BU') | na representacdo de Heisenberg, temos
"

G (4,4') = - 49® (+-4) L Rag () - ey Hr")]-
(3a)

6. (44) = Ao (4=1) [ Fag (34') = Fon ¥} ] (o0)

Levando-se em conta a propriedade ciclica do trago e as representa

gbes de Heisenberg dos operadores AW) e B{4) temos

Fas [}14") = Fap (4-%") e T (+4¥') = e (+--\) (4)
Tendo em vista que Fhp (+4') e Faa +H') nio apresen

tam descontinuidade no tempo, ao contrario das fun¢oes de Green
1 t
-6:f.\ (44 ) e & (44 ) , elas podem ser definidas nc mesmo’

. ' i
instante +t = . tal que

Fag, o) = < A(3) B{+)> = < Al9) Ble) > (5a)
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c lrmko) = < B(+) AU D = < Afe) B(e) > (5b)

A partir das equagdes de movimento para os operado -

res pl4 e BU)

fdopw) = Lpey, W] (6a)
dt
. ; JJI By = LB, w ] (6b)

obtemos as equagdes de movimento para as fungoes de correlagao

F}B(+‘*‘) e Fsin (*‘;*l) na forma
Ad R, = < [ awm,d1BHE) > (7a)
d 4
. A d R, o= < g{+') [ AlH,HI > (7b)
-. a4

Representacdo espectral das funcdes de correlagao e das funcoes de

Green .

Consideremos a equagac de autovalores para a Hamilto
niana H

H \N\B = ErV\ im > (8)
Lembrando que g;; i™>< e~y = 4 | ¢ ytilizando as represen

tagoes de Heisenberg para os operadores Alt) e B(*W , temos
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cao
W
o KET Y
Gle) = -~ J dw Tiw) (19)
21T E - W

€ analitica em todo o plano complexo com um corte no eixo real, e

&, (& I.E >0
G (e} = o 1) s . (20)
- Ga \E) se ITE < O

Conhecendo-se & (&) - podemos determinar a fungdo densidade espec
tral J{w) através do salto de & (&) ao cruzar o eixo real
ou seja,

L]

};;:; LG[WT/\‘E)‘- G(W“f:f)] = .Z-‘-.T[. ij'J-(wi) L,UFBT_‘L).

- O
™~

Joi ( m£_ w-:’-xe ) .

E—=o0

onde w ¢ real.

Lembrando que

S lwmw ) e A Ll [ )

amw  E-so w-w'tig INPFRLEY 3
obtemos, (22)
Tw) = —2 e [GUwrie) - G {w-ie) )
L/@: -y £>0
(23)

Para se obter a funcdo de Green G(E) , escrevemos

as equagoes (2) na forma



A A G - A < pE) ; By > = $(4-+)

n,a.

J ¥ dt

< LA, BUILS « << [AW), 0] 5 ey »

(24)

pois
A o(-4) = -4 efa) = - S(4-4')
dt J+ |

Tomando-se a transformada de Fourier da equagao (24) acima, obte -

mos finalmente,

I

. = —— .
B << Ay B P LAa,BY> =+
< [La, W3 ; B> (25)
onde .
<A DB», = 6le)
Portanto, se conseguimos de alguma forma determinar &{£&) , ime -

diatamente calculamos atraves da equagao (23) a funcdo densidade '
espectral J{w) , e com auxilio das equagGes (9) obtemos as fun -

goes de correlagao de interesse.

A maior dificﬁldade que se apresenta com o método '
das fungoes de Green esta relacionada com a determinacdo da solu -
cao da equagao (25), visto que a funcio de Green inicial depende °
de funcoes de Green de ordém superior, dadas pelo segundo termo do
lado direito. Podemos entao construir uma equacao semelhante a '
(25) pafa a fungao de Green << [ A, (TR ; B > , que por sua
vez dependera de outra funcao de Green de ordem maior ainda, e as-
sim por diante, obtendo um conjunto infinito de equagoes acopladas.
Nao existe ate o momento qualquer solugdo exata para a cadeia de

equagdes, e isto, de certa forma, espelha o fato de que ainda nao















