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RESUMO

Apresentamos um estudo sobre as interagbes de troca entre vizinhos distantes em
Cd,-Mn,Te. Primeiramente obtemos os valores para as constantes de troca da analise das curvas
de magnetizagdo. Em seguida identificamos estas constantes de troca comparando as curvas
experimentais com simulagdes tedricas.

Mostramos o arranjo experimental (o0 magnetdémetro de forca, que opera a ultra-baixas
temperaturas no interior de um refrigerador de diluicdo feito totalmente em plastico) onde os
dados experimentais necessarios para a obtengio das curvas de magnetizagado sdo medidos.
Descrevemos também como sdo extraidas as curvas de magnetizacdo a partir dos dados

experimentais.
Fazendo uso do método dos degraus de magnetizagdo medimos trés constantes de troca

entre vizinhos distantes para o Cd, .Mn,Te: J—A =-037K, J—B =—0.16K e J—C =—-0.07K.
kg kp kp
Para gerar as simulagées teéricas assumimos uma distribuicdo aleatéria do ion magnético
(Mn") para computar as populacées dos diferentes tipos de clusters.
Da comparacgéo entre as simulagdes e os dados as constantes de troca medidas foram

identificadas como: J, =J,; e Jg =J, =.J;. Provavelmente J¢ € uma constante de troca entre
vizinhos ainda mais distantes.

Comparamos também nossos resultados com os encontrados na literatura.
Alem disso, estimamos um valor para a constante anisotropica de Dzyaloshinski-Moriya

para os pares de primeiros vizinhos.




ABSTRACT

We present a study on distant neighbors exchange interactions in Cd, . Mn,Te. First of all
we assign values to the exchange constants from the analysis of the magnetization curves. Then
we identify these exchange constants by comparing the experimental curves with theoretical
simulations.

We show the experimental set up (the force magnetometer operating at ultra-low
temperatures inside a plastic dilution refrigerator) where the experimental data required to obtain
the magnetization curves are measured. We also describe how the magnetization curves are
extracted from the experimental data.

By using the magnetization steps method we measured three distant neighbors exchange

i
constants in Cdy,Mn.Te: 24 = —037K CSEL G ek and RS - hiie.
kg kg kg
To generate the theoretical simulations we assumed a ramdomic distribution of the
magnetic ion (Mn"") to compute the population of the different kinds of clusters.

From comparisons between simulated and experimental curves the measured exchange
constants were identified as: J, =J, and Jp =J, =J;. J is probably an exchange constant
between even more distant neighbors.

We also compared our results with the ones found in literature.
Besides, we assigned a value for the Dzyaloshinski-Moriya anisotropic constant for nearest

neighbors pairs.




INTRODUGAO

Semicondutores magnéticos diluidos (SMD) ou semicondutores semimagnéticos sdo
materiais semicondutores onde uma fracdo x dos cations & substituida por uma impureza
magnética. Como um exemplo de SMD podemos considerar uma concentracdo x do ion
magneético manganés, Mn"", diluida no telureto de cadmio, CdTe. A notagao apropriada para este
composto SMD & Cd,.Mn,Te. A impureza magnética diluida na sub-rede dos cations forma um
subsistema magnético cujo comportamento é determinado pelas interagcdes de troca entre os ions
magnéticos. No regime de baixa concentracao idnica (x ~ 1 %) o sistema pode ser descrito por um
modelo de clusters. Este sistema diluido & dominado pelo comportamento dos jons isolados (os
quais chamaremos de singles) e dos pares.

O operador hamiltoniano, H, apropriado para a descricdo deste sistema é a combinacgéo
dos hamiltonianos de Heisenberg, Hy, e de Zeeman, Hy, [Van Vleck, 1932]. No caso particular
dos pares de ions magnéticos o hamiltoniano de Heisenberg pode ser escrita como
H ,qr =—=2J51-S,, onde J € a constante de troca e S, e S, sdo os operadores de spin dos dois

ions. Isto pode ser encontrado nos trabalhos de Van Vleck [1932], Anderson [1963], Martin
[1967], White [1970], Morrish [1965], Auerbach [1994] e Geertsma [1995]. A notacdo para
expressar a interacéo de troca J entre ions magnéticos que séo n-ésimos vizinhos é J, onde n = 1
representa os primeiros vizinhos na sub-rede dos cations, n = 2 representa os segundos vizinhos
também na sub-rede dos cations e assim por diante.

Os SMD do tipo II-VI séo os compostos representados por A", ,M,B"" onde A" é o cation e
simboliza alguns dos elementos da coluna 2 B da tabela periédica (Zn, Cd ou Hg); B"' é o anion e
simboliza alguns dos elementos da coluna 6 A da tabela periodica (S, Se ou Te) e M simboliza
elementos que s&o metais de transi¢cdo (os ions magnéticos que encontram-se diluidos no
semicondutor) da quarta linha da tabela periddica (Mn, Fe e Co, cujos respectivos numeros
atébmicos sdo 25, 26 e 27) e substitui o cation ocupando a sua posicaoc na estrutura cristalina.
Existem semicondutores de gap largo, que s&o aqueles onde o cation pode ser o Znou o Cd e ha
também os semicondutores de gap estreito, que s&o aqueles cujo cation € o Hg. A classe dos
SMD do tipo II-VI constituida pelas séries de semicondutores ZnX e CdX com X = S, Se ou Te,
tendo o ion magnético Mn™" como a impureza magnética, foi intensamente estudado desde o final
dos anos 80 até hoje, como pode ser observado nos trabalhos de Furdyna [1988] e
Larson & Ehrenreich [1990], por exemplo.

O Cd,.Mn,Te encontra-se na estrutura cristalina do tipo cubico conhecida como blenda de
zinco quando 0.00 < x <0.77 e na estrutura do tipo NiAs quando 0.96 < x < 1.00 [Jain & Robins,
1991]. A blenda de zinco, também conhecida como esfarelita, pode ser visualizada como sendo
duas redes cubicas de faces centradas (CFC) deslocadas de um quarto da diagonal principal:
uma para os cations (o Cadmio e o Manganés) e outra para os anions (o Tellrio). Como
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trabalhamos em regime de alta diluigao (le%) podemos considerar que nossa amostra é

sempre uma blenda de zinco. Este dado foi corroborado por medidas de raios-X e comparagdes
com as fichas da JCPDS (Joint Committee on Powder Diffraction Standards) da International
Union of Cristalography.

Os valores das constantes de troca entre os ions magnéticos ja foram estabelecidos
experimentalmente para o caso particular dos primeiros vizinhos, .J;. Estes valores foram obtidos
atraveés de diferentes técnicas como, por exemplo, difracdo de néutrons [Giebultowicz et allii,
1987 e 1993] e variam de J; /kp =-16.9 K para o Zn,.Mn,S [Foner et allii, 1989], [Shapira et allii,

1989] até J;/kp =(~6.1£0.3) K para o Cd,.Mn,Te [Shapira & Oliveira, 1987], [lsaacs et allii,

1988], tendo intensidade decrescente na sequéncia dos anions S, Se e Te em ambos os casos (Zn
e Cd) [Shapira, 1990]. Estas constantes de troca s3o, no caso particular destes materiais,
antiferromagneéticas (J<0), o que é muito relevante para o método que usamos para medir as
interag6es de troca: o0 método dos degraus de magnetizagéo, que pode ser visto no trabalho de
Shapira [1991].

Uma teoria baseada na estrutura de bandas eletrénicas foi elaborada por Larson et allii
[1988]. Eles calcularam .J, e J,, para o composto Zn,.Mn,Te e usaram estes resultados para
desenvolver um modelo simplificado o qual leva em conta somente as caracteristicas mais
relevantes da estrutura de bandas. Este modelo permitiu a extenséo da teoria a outros SMD. Esta
teoria explica a intensidade e as variagdes de J, entre os varios compostos da série. Esta teoria
também estabeleceu o chamado processo de superexchange [Geertsma, 1990 e 1 995] como
sendo o mecanismo predominante destas interagcdes de troca antiferromagnéticas. Este processo
envolve transigdes virtuais entre os niveis d do manganés e a banda de valéncia, as quais s3o
induzidas pela hibridizagio sp-d dos orbitais do anion (banda de valéncia) e do manganés
respectivamente. Sugerimos, para uma melhor compreensao, a leitura dos trabalhos de Anderson
[1963], Auerbach [1994], Bruno & Lascaray [1998], Geertsma [1990 e 1995], Geertsma & Haas
[1990] entre outros.

O modelo de Larson e colaboradores [1988] prevé um decaimento gaussiano das
interagcGes de troca com a distancia entre os ions. Neste modelo temos que J(r)ocexp(-Srz), 0
que implica na razéo J,/J,,; ~10 no caso dos materiais com a estrutura ctbica do ZnS (blenda

de zinco). Nestas previsdes as constantes de troca sdo proporcionais a J;, o que significa que a
variagio relativa de .J, na série ZnX onde X = S, Se ou Te deve ser a mesma de J;.

Neste modelo, as interagdes de troca possuem um carater de curto alcance, o que indica
que a fase de vidro de spin ndo deveria existir para baixas concentragées. Porém,
experimentalmente, constata-se esta fase mesmo no caso onde as concentragdes de impurezas
magnéticas estdo abaixo do limite de percolagdo para interagées de troca entre primeiros
vizinhos [Novak et allii, 1986]. Isto nos leva a crer que a interagdo tem um alcance mais longo do
que o previsto por este modelo. Baseados no comportamento da temperatura da transigcdo para a

fase de vidro de spin com a concentragdo, propds-se um decaimento do tipo J(r)oc r”, onde

n=7 para esta série de SMD [Twardowski ef allii,1987 e 1988].




Para explicar o decaimento lento das constantes de troca, Bruno & Lascaray [1998]
inovaram as idéias por tras do superexchange nestes materiais. O mecanismo do superexchange
envolve ligagdes do tipo cation-anion-cation (CAC) [Geertsma, 1990]. Para o caso de pares de
ions magnéticos nos materiais SMD do tipo 1I-VI sendo eles segundos, terceiros ou quartos
vizinhos, os caminhos mais curtos entre estes dois jons magnéticos envolvem dois passos
sucessivos de ligagdes do tipo CAC. Assim, ao invés de uma depéndencia direta com a distancia
entre os ions em questéo, estes autores propdem que as interagdes de troca sejam determinadas
pelo numero de caminhos possiveis entre os ions magnéticos. No caso da estrutura da blenda de
zinco teriamos J, =2J3 =4J,.

Resultados do nosso grupo na série Zn, MnX, onde X =S, Se ou Te, indicam que & muito
provavel que as constantes de troca n&o tenham uma depéndencia monotdnica com a distancia
[Bindilatti et alli, 1998]. A dependéncia observada ndo é satisfatoriamente explicada por
nenhuma das propostas tedricas apresentadas até o momento, por exemplo, as propostas
apresentadas nos trabalhos de Rusin [1996] e Yu & Lee [1995]. Rusin, utilizando propriedades da
funcdo gama, abre médo de uma aproximagéo utilizada por Larson ef alfii [1986] obtendo uma
fungao mais acurada (dentro desta teoria) para o comportamento das interacbes de troca. O
resultado deste célculo mais preciso mostra que a aproximacao feita por Larson era satisfatoria
para primeiros e segundos vizinhos. Depois a previsdo de Larson mostra uma queda vertiginosa
dos valores das constantes de troca com o aumento da distancia entre os ions magneéticos
enquanto que Rusin mostra um comportamento oscilatério que resuita em uma interagdo mais
intensa para quartos vizinhos do que para terceiros vizinhos. Yu & Lee [1995] também
apresentam previsdes tedricas acerca do comportamento das interagdes de troca. Para eles a
interacé@o de troca entre quartos vizinhos é superior em intensidade a interacdo de troca gue ha
entre terceiros vizinhos. Pode-se dizer que nenhuma destas previsdes teéricas condiz com a
realidade mostrada em nossos resultados experimentais.

Mediremos e identificaremos as interagdes de troca entre vizinhos distantes (J,, J; e Ji) em
uma série de amostras de Cd,..Mn,Te para diferentes concentracées idnicas: x = 0.6%, x = 1.4% e
x =2.5%. No caso antiferromagnético e na presenga de um campo magnético o diagrama de
niveis de energia correspondentes aos hamiltonianos de Heisenberg e Zeeman para pares,
triplas, quartetos, efc. apresentam cruzamentos de niveis em seu estado fundamental. Estes
cruzamentos, quando em temperaturas suficientemente baixas para que a condicdo 4,7 <<| J|
seja respeitada, originam “degraus® na curva de magnetizagdo, os famosos degraus de
magnetizagcado, DM, da amostra. A posicdo destes degraus no campo magnético constitui uma
medida para as constantes de troca antiferromagnéticas [Shapira, 1991]. Este método de medida

é conhecido como o “método dos degraus de magnetizacao”.
As medidas das constantes de troca s&o realizadas através do método dos DM aplicado

as curvas de magnetizagdo medidas em ultra-baixas temperaturas (7 ~20 mK) para campos
magneéticos produzidos por uma bobina que pode atingir valores de até 12tesla. Os dados
experimentais serdo comparados com simulagdes teédricas baseadas em um modelo de clusters
que considera até quartetos (clusters compostos por quatro ions magnéticos) [Liu et allii, 1996] e
atua no modelo J;-J»-/5-J; (modelo que considera ndo nulas as interacgbes J,, .., J; e Ji). As
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simulagbes teéricas tém todos os parametros controlados, especialmente o valor das constantes
de troca, de modo que podem-se identificar as constantes de troca através da comparagéo entre
as simulagbes tedricas e os dados experimentais. A comparagdo que apresenta a melhor
concordancia é considerada a correta e ficam assim identificadas as constantes de troca obtidas
com o método dos DM.

Nesta dissertagdo apresentamos o arranjo experimental que envolve o refrigerador de
diluigo e o magnetdmetro de forga. E com este arranjo que sdo medidas as curvas de
magnetizacdo em ultra-baixas temperaturas. Depois discutimos a teoria necessaria para a analise
e interpretacdo das curvas de magnetizagdo, ou seja, a teoria dos degraus de magnetizagéo
[Shapira et allii, 1984], o modelo de clusters [Vu, 1992] e a composic¢éo da simulag&o tedrica para
a magnetizacdo da amostra representada em nosso modelo de clusters. Finalmente
apresentamos os dados obtidos, a analise dos dados e a identificacdo das constantes de troca
via comparagOes entre as curvas geradas artificialmente (com o auxilio de propriedades do
hamiltoniano de Heisenberg) com as curvas geradas com os dados experimentais. Uma parte
deste trabalho foi apresentada na LT22 (22 /nternational Conference of Low Temperature
Physics) que aconteceu entre 6 e 9 de agosto de 1999 em Helsinki, Finlandia e também no artigo
publicado na revista Physica B [Malarenko et allii, 2000], que é mostrado no apéndice desta

dissertacdo de mestrado.




1 ARRANJO EXPERIMENTAL

O objetivo deste trabalho & apresentar um estudo das propriedades das constantes de
troca antiferromagnéticas que existem entre vizinhos distantes no composto Cd,..Mn,Te. A relagéo
kT <<|J | deve ser respeitada para que os degraus de magnetizagao tornem-se visiveis na

curva de magnetizagdo da amostra. Através das posigées destes degraus no campo magnético é
que sao avaliadas e medidas as constantes de troca. Portanto, as temperaturas devem ser
suficientemente baixas. Para atingirmos ultra-baixas temperaturas [Betts, 1989] usamos um
refrigerador de diluicao [Rodrigues, 1991] que faz uso de propriedades de misturas criogénicas
[Frossati, 1991]. As medidas de magnetizagdo s&o feitas por um magnetdmetro de forca
[Bindilatti & Oliveira, 1994] operando no interior de um refrigerador de diluicdo a T ~20 mK.




1.1 REFRIGERADOR DE DILUICAO

O refrigerador de diluicao utilizado foi construido no LESBT (Laboratério de Estado Sélido
e Baixas Temperaturas) do IFUSP e muitas de suas partes foram confeccionadas em plastico de
modo a evitar as correntes de Foucault‘como pode ser visto no trabalho de Rodrigues [1991].
Faremos uma sucinta revisdo dos principios de funcionamento do refrigerador de diluicdo [Betts,
1989]. Estes principios baseiam-se em algumas propriedades da mistura criogénica de *He-"He
[Frossati, 1991]. ‘

A figura 1 nos mostra o dlagrama de fases desta mistura no plano 7-x, (fracdo molar de
’He), a pressdo nula. Neste diagrama de fases podemos identificar a curva lambda, a curva de
separagéo de fases e o ponto tricritico. A mistura *He-*He forma uma Unica fase homogénea para
temperaturas superiores a 0.86 K. Esta fase homogénea pode ser um liquido normal para pontos
a direita ou um superfluido para pontos a esquerda da curva lambda. Para misturas com
x;>6.4 %, a I'<0.86 K, ha uma separagéo de fase em duas componentes. Uma das fases é rica
em ’He e é chamada de fase concentrada. A outra fase & chamada de fase diluida e & rica em
“He. A primeira fase flutua sobre a segunda devido a sua densidade mais baixa. Esta regiao de
duas fases é limitada pela curva de coexisténcia que pode ser observada na figura 1 e vai de
x3=0.064 e T'=0 até o ponto tricritico, em x;=0.67 e 7=0.86 K, e deste ponto até x;=1e T=0.
Note que na fase diluida a concentracdo de *He é finita e relativamente alta (6.4 % a T'=0). Esta
caracteristica é essencial para o funcionamento do refrigerador de diluigéo.

A entalpia da fase diluida, Hp, € maior do que a da fase concentrada, H. [Betts, 1989].
Assim a passagem de °He da fase concentrada, de baixa entalpia, para a fase diluida (diluig&o)
provoca a absorgao de calor. Este € o principio de funcionamento do refrigerador de diluigdo. A

diferenca de entalpia é da forma AHo«< 7?2 onde AH=H_-H_. Esta afirmacdo pode ser
L 5

faciimente verificada se usarmos o fato experimental de que a capacidade térmica do He, L8

linear em relagdo a 7 para 7 <50mK [Frossati, 1991]. Consideraremos que a capacidade

térmica para a mistura *He-‘He também seja linear a 7 para ambas as fases (diluida e
T

T
concentrada). Como dH=7dS =C,dT é imediato que AH:J‘CPdTocJ.TdTCCTZ onde C, € a

0

capacidade termica da mistura ora na fase diluida, ora na fase concentrada. Como para ambos
0s casos tomamos C, « 7' € desnecessaria uma distincao entre a capacidade térmica da fase

diluida e a capacidade térmica da fase concentrada.
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Figura 1: Diagrama de fases da mistura *He-"He a presséo zero [Betts, 1989].

Na figura 2 mostramos o esquema de um refrigerador de diluicdo. Nestas condigdes a
fase concentrada preenche a linha de retomo até um certo nivel dentro da camara de mistura
(mixing chamber). A fase diluida preenche a parte restante da cadmara de mistura (abaixo da
separacgéao de fase) e a linha de bombeamento até uma certa altura no evaporador (still).

A fungio do evaporador é extrair *He (férmion) da fase diluida. O bombeamento do vapor
de *He no evaporador provoca um gradiente de pressdo osmética que drena >He da fase diluida
que se encontra na camara de mistura. Isto permite que a fase concentrada se dilua através da
separagao de fase na camara de mistura provocando a refrigeragdo do sistema. Isto sempre sera
possivel pois, conforme visto anteriormente, sempre existira uma concentragio finita de *He na

fase diluida.
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Figura 2: Refrigerador de diluigdo operando em modo continuo {Betts, 1989].

O *He que é bombeado no evaporador é reinjetado no refrigerador. Antes de entrar no
refrigerador ele &€ condensado devido ao ancoramento da linha de retomo a um pote de *He
(placa de 1 K) que se encontra a 1.3 K. A pressdo necessaria para a condensagdo do gas é
mantida por uma impedéancia alta o suficiente colocada logo apés a placa de 1 K.

Com o intuito de evitar entradas indesejadas de calor, o liquido (o *He agora condensado)
passa pelo evaporador através de um capilar que faz o papel de um trocador de calor, ou seja,
abaixa a temperatura deste liquido. A temperatura é abaixada de 1.3 K para 0.7 K (temperatura
do evaporador). Antes de chegar & camara de mistura, o *He que retorna & resfriado devido ao




contato com a fase diluida da mistura através de um trocador de calor. Esta parte € a mais
importante do refrigerador de diluigdo. O projeto e o material desta parte do refrigerador devem
ser tais que permitam que o *He que retorna & camara de mistura chegue a uma temperatura que
seja 0 mais baixa possivel. O trocador de calor € um fator extremamente importante para a
poténcia de resfriamento do refrigerador e para a temperatura minima da camara de mistura. A
camara de mistura é a parte mais fria do refrigerador de diluigdo e é nesta camara que esta
localizada a separagéo de fase, onde ocorre a diluigéo.

Como o refrigerador de diluigéo foi feito inteiramente em plastico [Rodrigues, 1991] ele
tem a caracteristica de ser imune as correntes de Foucault, 0 que permite experimentos com
varreduras de campo magnético relativamente rapidas sem um aumento consideravel da
temperatura. Um esquema detalhado deste refrigerador € mostrado na figura 3. Nesta figura,
aléem do refrigerador propriamente dito (cAmara de mistura, trocador de calor e o evaporador),
vemos a localizagdo do magnetometro de forga e dos termdédmetros no interior da camara de
mistura.

A figura 4 mostra uma vis&o geral da montagem, incluindo o sistema do refrigerador de
diluicdo e os magnetos supercondutores. Todo este sistema encontra-se imerso no banho

principal de “He, a 4.2 K.
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1.2 MAGNETOMETRO DE FORGA

O magnetometro € um transdutor de forca que mede de forma indireta momentos
magnéticos a partir da resposta a forga magnética exercida na amostra [Bindilatti & Oliveira,
1994]:

F.=p i (1)
zZ z az
onde Fz é a forga exercida sobre a amostra; 8H, [0z € o gradiente de campo magnético atuando

na amostra; e L, € a componente no eixo z do momento magnético da amostra.

O magnetdmetro de forga utilizado esta esquematizado na figura 5. Este aparato consiste
de um capacitor de placas paralelas onde uma das placas é uma membrana flexivel em forma de
disco (o diafragma) e a outra € um eletrodo fixo e rigido (placa de circuito impresso).

O magnetémetro tem sua tampa e seu suporte construidos em PVC. O diafragma é uma
folha de mylar (isolante) onde uma de suas faces é aluminizada, ou seja, & condutora. Esta folha
€ esticada de modo a ficar o mais plana possivel e depois é fixada com uma cola (Stycast 1266),
apropriada para suportar os rigores de ultra-baixas temperaturas, sobre um aro de fibra de vidro
de 15 mm de didmetro. A capacitancia do transdutor de forga é da ordem de 8.5 pF. A amostra é
fixada préxima do centro do diafragma com o auxilio de uma graxa apropriada (Apiezon-N). As
estrias que podem ser vistas na figura 5 sdo sulcos cuja finalidade é inibir possiveis correntes
circulares.

O gradiente de campo magnético é produzido por um par de bobinas de fio supercondutor
(feito de NbTi) enroladas em oposi¢ao (figura 6). O magnetémetro &€ montado no interior da
camara de mistura do refrigerador de dilui¢do (figura 3) de modo que a amostra ocupa o centro
geomeétrico das bobinas de gradiente. Na figura 6 também estio especificadas as dimensdes
relevantes da bobina de gradiente.

Desta maneira o campo magnético devido as bobinas de gradiente atuando na amostra é
nulo mas o gradiente de campo ndo. O gradiente onde a amostra se encontra é sempre n3o nulo
e encontra-se em seu valor maximo proximo ao centro geométrico da bobina, conforme vemos na
figura 7. O gradiente utilizado nas medidas € da ordem de 1kOe/cm.

A amostra é magnetizada pelo campo magnético da bobina principal. A forca devido ao
gradiente de campo magnético desloca a amostra e esta, por sua vez, desloca a membrana
flexivel, mudando assim a capaciténcia entre as placas paralelas que compde o magnetdmetro.
Para pequenos deslocamentos podemos considerar a variagdo de capacitancia proporcional a
for¢ca, e, portanto, proporcional ao momento magnético da amostra. Pode-se dizer que quanto
maior for essa forga, mais drastica sera a variagédo da distancia entre as placas do capacitor. Isto
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equivale a dizer que essa forga é proporcional a variagdo da distancia entre as placas, 4, ou seja,
F, =u,V,H, =ad , onde a é a constante de proporcionalidade.

AMOSTRA
 DIAFRAGMA

Figura 5: Magnetémetra de forga.

Diédmetro do fio de
nidbio - titédnio: 0.25 mm

Figura 6: Bobina de gradiente.

13




i Bobina de Gradiente

H(kOCe/A) & o8H/6z(kOe/A xcm)
S B
L

02} -
-0,3 ~ _
0,4 _ _
05 i : I . I . ) 1 . 1 ) !

-15 -10 -5 0 5 10 16

z(cm)
Figura 7: Campo magnético da bobina de gradiente e respectivo gradiente.

Quando nio ha forgas atuando sobre a amostra (F;)=0), podemos dizer que a

capacitancia inicial, Co, € descrita aproximadamente por C, ;d—, onde 4 é a area das placas e
1]

d, é a distancia inicial entre as placas. Quando uma forga F aparece, a capacitancia passa a ser

1
expressa por. C = 4o 2 L onde f=—. Para fF pequeno pode ser feita
dy—d d,—(Fla) d,-pF a
: A :
uma expansao em série de Taylor: Ei+ ﬂF+o(F2)+.... Tomando uma diferenca

d, d02

infinitesimal, &C = C —C,, e desprezando os termos de segunda ordem em F, teremos &C = ﬁ
(1]

Isto significa que F, «< AC.
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Considerando que o gradiente do campo magneético devido a bobina de gradiente é
proporcional a corrente elétrica que percorre seus solendides, ou seja, I, « V,H,; considerando

que AC e F, e usando a expressio (1) podemos dizer que u, o« Ag
&

Variagdes de capacitancia podem ocorrer devido a outros efeitos que néo sejam a forga,
COMo por exemplo, deformagées causadas por torques sobre a amostra. Para eliminarmos estes
efeitos espurios realizamos corridas de controle onde o campo magnético € varrido com corrente
nula nas bobinas de gradiente. Tomando a diferenga entre as capacitancias com e sem corrente
nas bobinas de gradiente, obtemos a variagdo de capacitancia devida somente a forgca
magnética, que é proporcional ao momento magnético da amostra e ao gradiente aplicado. A
magnitude das diferencas de capacitancia tipicas para nossas amostras esta entre 0.01 pF e
0.1 pF.

Usamos uma ponte de capacitancia GenRad tipo 1615-A. A operagdo consiste em
aproximar a ponte do equilibrio. Quando variamos o campo magnético, magnetizamos a amostra
a qual desloca-se fazendo com que a distancia entre as placas do capacitor varie, fazendo com
que a capacitancia também varie. O que medimos e trabalhamos é o sinal de erro da ponte
gerado por este procedimento. Um procedimento de calibragcéo transforma este sinal de erro em
capacitancia.

O procedimento experimental que nos conduz a uma curva de magnetizagao € o seguinte:
primeiramente monitoramos o erro da ponte de capacitancia quando variado o campo magnético
da bobina principal com uma corrente no nula (lg #0) na bobina de gradiente. Em seguida

faz-se uma corrida com o campo magnético em que a bobina principal percorre o mesmo range e
a bobina de gradiente é desligada, o que significa que I, =0. Um exemplo desse procedimento

experimental é apresentado nas figuras 8 e 9.
Na figura 8 vemos as curvas de capacitancia com corrente nula e ndo nula na bobina de
gradiente em fungdo do campo magnético gerado pela bobina principal, H,. A amostra pode ndo

estar colocada exatamente no centro geométrico da bobina de gradiente. Da observacéo da
figura 7 pode-se concluir que quando a amostra nao esta no centro da bobina ha um campo H,

nao nuio que atua sobre ela. O campo magnético que atua na amostra, H, € a combinagéo dos
campos referentes a bobina principal, H,, e a bobina de gradiente, H,, ou seja: H = Hy+ H,.
Podemos notar da observagao da figura 8 que AC <0 quando H, = 0. Isto significa que Hy <0,
Escolhemos Hg de modo a fazer com que H =0 quando AC =0. E valido ressaltar que a curva
de capacitancia associada a /, =0 nao é constante no campo magnético e por este motivo

projetamos nossos dados em uma grade que representa o campo magnético para que seja
possivel fazer a subtragdo das duas curvas de capacitancia. Esta diferenca entre as curvas de
capacitancia dividida pela corrente na bobina de gradiente € proporcional a magnetizagido. A
figura 9 traz este resultado em fungdo do campo magnético / (campo da bobina principal
corrigido da contribuicdo negativa advinda do campo da bobina de gradiente).
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Figura 8: As curvas de capacitancia com a comrrente na bobina de gradiente
nula e ndo nula em fungdo do campo magnético gerado pela bobina principal.

Em suma medem-se duas curvas de capacitancia, C com I, 20 e C, com I, =0, e

divide-se a diferencga entre elas pela corrente ndo nula da bobina de gradiente para se obter uma
curva proporcional a curva de magnetizagao.

Faz-se em seguida uma correcao diamagnética. Como a amostra é basicamente CdTe
puro, comegamos usando o valor da susceptibilidade diamagnética do CdTe para tentar fazer com
que a curva da magnetizacdo sature a partir de um certo campo (ao invés de decair). Como
podemos notar na figura 10, sem a corre¢do diamagnética, a curva apresenta

& (%’{J = iﬁi <0 para H <50 kOe. Procura-se o valor da susceptibilidade diamagnética, y,,

do composto que faga com que a expressao M ..., =M —y,H apresente um plateau apés

seu crescimento, ndo apresentando nunca um decaimento do valor da magnetizagdo com o
crescimento do campo magnético.
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Curva 4 proporcional a curva de magnetizacao
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Figura 9: O resultado da subtragdo da curva com corrente ndo nula na
bobina de gradiente com a curva com corrente nula na bobina de gradiente.
Este resultado é proporcional & magnetizagdo da amostra medida.

O valor para a susceptibiidade diamagnética do CdTe puro €& dado por
¥q=-3.6x 1077 emu/ g. Iniciamos com esse valor e vamos alterando-o (isto é valido em virtude
da presencga do manganés) de modo a fazer que o plateau seja o mais plano possivel, ou seja,
% =0 na regido do plateau.

A corregao diamagnética € apresentada para a amostra de Cd,..Mn,Te com x = 0.6% na
figura 10. Nesta figura a magnetizagdo ja encontra-se calibrada em emu/g através de
comparacdes com medidas feitas em um magnetémetro de amostra vibrante (MAV).
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Figura 10: Corregdo diamagnética para a
amostra de Cdy.xMn,Te com x = 0.6%.
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2 INTRODUGAO TEORICA

: Introduziremos o método dos degraus de magnetizacdo utilizando como exemplo um par
de ions magnéticos, que é o caso mais simples (existem triplas, quartetos, efc.).

Cruzamentos de niveis de energia do estado fundamental de clusters antiferromagnéticos
originam degraus na curva de magnetizacdo. Estes cruzamentos ocorrem em determinadas
posicdes do campo magnético. Sabendo quais s&o estas posicoes o método dos degraus de
magnetizacdo nos possibilita avaliar as constantes de troca entre os ions magnéticos. A largura
destes degraus é tanto menor quanto menor for a temperatura. Como queremos distinguir o
melhor possivel os degraus de magnetizagao, fazem-se necessarias ultra-baixas temperaturas.

Nossa amostra é um SMD que pode ser descrito através do modelo de clusters. Estes
clusters podem ser os pares (o cluster escolhido para a explicacdo do método dos degraus de
magnetizac&o), ou as triplas, ou os quartetos, etc.. O cluster que mais contribui para a curva de
magnetizacdo total da amostra diluida é o par (excetuando-se os singles). Os outros clusters
(triplas e quartetos) entram como um refinamento da curva de magnetiza¢do. O modo como cada
diferente cluster contribui para a curva de magnetizacdo, ou seja, a estatistica de cada tipo de
cluster, € muito importante para nossos objetivos. Com este conhecimento podemos rotula-los
através da confrontagdo dos dados experimentais com uma simulacdo tedrica. Assim somos
capazes de identificar as constantes de troca e saber quais constantes de troca estamos
medindo.

Da uniao do metodo dos degraus de magnetizagédo com a descricdo da amostra em um
modelo de clusters (assumindo que a distribuicdo idnica seja aleatdria) nasce a possibilidade de
expressar a magnetizagao total da amostra através de uma expressdo que varia com o campo
magnético e a temperatura. De posse desta expressdo podemos gerar as simulacdes tedricas.
Da comparagdo dos dados experimentais com as simulagées tedricas é que identificamos as
constantes de troca para vizinhos distantes. Esta situagdo especial requer que a interacéo de
troca seja antiferromagnética, que a temperatura seja suficientemente baixa e que a diluigio
ibnica no SMD seja suficientemente alta.

Discutiremos como é possivel determinar a concentragéo idnica e faremos também uma
estimativa para a constante anisotropica de Dzyaloshinski-Moriya para o nosso material.
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2.1 DEGRAUS DE MAGNETIZACAO

F’ara 0 uso do método dos degraus de magnetizagdo (DM) faz-se necessario um
Imento sobre o diagrama de niveis de energia do sistema.
E relevante saber que em nossas amostras de Cd,.Mn,Te, a constante de troca é de
natureza antiferromagnética, isto &, /< 0. Este tipo de magnetismo & abordado no trabalho de
Moriya [1963]. Como nossa amostra esta em um regime de alta diluigdo, podemos descrevé-la
atraves de uma série de grupos simples (clusters) de ions ligados por interagées de troca.

Em temperaturas muito baixas, como as em que trabalhamos, ou seja, por volta de 20 mK,

temos a importante relagdo de que kpT <<|J]. Nestas condigbes, a curva de

conhec

magnetizagdo X campo magnético devido aos pares antiferromagnéticos apresenta degraus cuja
Posicac € uma medida da constante de troca. Estamos tomando os pares como um exemplo,
mas poderiamos levar em conta até quartetos no modelo J,-J>-Js5- ;.

Devido ao fato de estes degraus constituirem uma pequena fracdo da magnetizacdo total
da amostra torna-se necessaria uma magnetometria bastante acurada, ou seja, a sensibilidade
do magnetdémetro de forca deve ser boa o suficiente.

Para o caso dos pares teremos um hamiltoniano padrdo de Heisenberg acrescido do
termo de Zeeman:

H par =-2J8) -8y +gupH(S;, +5,_) (2)
fazendo um operador momento de spin total S; = S| +8,, teremos:
] ¢ 2 2 u 2
H oy = =82 - 52 = 8,2+ gughisy, @3)

Para o caso onde os operadores de momento de spin referem-se ao mesmo ion
magnético e, portanto, ao mesmo spin podemos considerar que S} =8, =5 . Deste modo teremos

que H = —JST2 +gupHSr, - 2J52 . Os auto-valores destes operadores hermiteanos sdo dados

par

por: ST2|ST,mST> =sr(sp +11sT,mST) em unidades de #A’; STZIST,mST> = Mg sT,mST) em
unidades de i (onde 7 é a constante de Planck dividida por 2r com dimensdées de momento

S,ms)zs(s+113,ms) em unidades de

e e 2 2 2
angular, #=1.05x10"%Js) e S ’Sl,msl)=S2 ’Szams;g):S
h*, sendo este Ultimo uma constante. A adigdo entre momentos angulares faz com que o0s
auto-valores sejam da seguinte forma: |s, —s, [< ST <, +5,, ou seja, 0< s, <2s. Para melhor

visualizar este conceito apresentaremos o resultado para o caso das triplas (clusters compostos
por trés ions magnéticos) na tabela 1. Fagamos com que o spin total, s7, no caso dos pares seja

Spares © PAra o caso das triplas seja Syipis. TEMOS QU [ S, —S|S S0 £5,,., +5 € com isso

podemos construir a tabela 1.
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Tabela 1: O spin ] ]
pin total das. triplas obtido através das regras de adigdo de momento angular apliicadas entre o spin total
dos pares, Spa..s, COM 0 Spin total dos singles, s.

Spares Striplas
Spares = 0 SIS S5 S 5 =50
e 3D8 0 STLD
Spares = 2 8%, 20
o= 3 1/2 < 8,000 S11/2
Spoirse = 1 W25, 213/2
=5 Si0%s . 2150

Sabemos que os auto-valores de S, . m, , estao entre —s,; e +5,. Deste modo

podemos expressar os auto-valores para a energia do par, a menos de uma constante, através
da expressao:

E par (ST’msT )'_'_JST (ST +1)+gﬂ3 Hm, 4)

A figura 11 ilustra este diagrama de niveis de energia para o caso do manganés, onde

s =5/2 (em unidades de %) e J<0 (interacdo antiferromagnética entre os ions magnéticos de
Mn""). A campo nulo o estado fundamental & aquele cujo sy =0 e os estados com sy = 1,2, 3,4, 5
tém energias sucessivamente maiores. Entretanto, o estado com m, =—s; quando em presenca

de um campo magnético tem a sua energia abaixada devido a contribuicdo do termo de Zeeman.
Esta queda causara cruzamentos que podem ser vistos na figura 11. Este é o caso que nos
interessa pois nos cruzamentos de niveis de energia o estado fundamental muda para um estado
com um sy maior. Em temperaturas baixas o suficiente, somente o estado fundamental é
populado e esses cruzamentos de niveis dao origem a degraus na curva de magnetizacéo.

As posigdes dos cruzamentos de niveis sucessivos (s, =n-1 e s, =n), e portanto dos

degraus correspondentes, sdo dadas por:
2n|J
=2 ®)
EHp
Note que o numero de degraus depende do spin dos ions envoividos e & 2s (2s = 5 para ©
nosso caso onde o ion magnético € o Mn"). Podemos ver facilmente que a separacio entre

degraus consecutivos, AH =2|J |/gu, , é suficiente para a determinagdo da constante de troca.

H
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Cruzamentos de niveis para um

40 lon magnético com s =5/2 (Mn")
——m =0
m: ==~1 @
———-—ms = -
—m =-3 -

Figura 11: Diagrama de niveis de energia para um par de
fons magnéticos com spin 5/2 e com interagdo antiferromagnética.

Podemos determinar a condigao para a observagdo dos degraus de magnetizagdo. Esta
condicido é determinada pela comparagdo entre a largura térmica do degrau, 0H, e o
espacamento A/ entre degraus sucessivos. Um degrau na curva de magnetizacio se revela
como um pico na curva de susceptibilidade. Definiremos OH como sendo a largura a meia altura
do pico de susceptibilidade. Para haver individualizagao dos degraus devemos ter 0H < AH. A

)

susceptibilidade magnética, y, pode ser obtida sabendo-se que Z=Ze'ﬂE(ST'm‘T , onde

ar

o ; . = OolnZ (M
ﬂ:(kBT) 1 e F:——kBT].IlZ, pois M——[g)T—NkBT ol e Z_[EJT'
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Para avali i i : .
o 4 ar oH consideraremos as eéxpressoes acima nas vizinhangas do cruzamento de
nivel que da ori Aai ¢ Sl ;
t t? ' ON9eM a0 n-ésimo degrau. Nesta condigso apenas os dois niveis envolvidos
contribue ificati % S !
M significativamente para a funcsio de particdo, que pode ser aproximada por:

e i (sp=n-1mgp =—s7 ) (6)

Definindo agora h=H-H,_ onde H, é a posigdo onde ocorre o n-ésimo degrau,

teremos que a susceptibilidade magnética sera dada por:

2
:{=(ng) cosh2| &HBh
2k T

4k T

Quando o cosseno hiperbélico é iguai a 1 a susceptibilidade magnética assume seu valor
maximo. Usando a expressao (7) podemos concluir que:

Kmax _ o 2( &Hsh (8)
Z 2kBT
Deste modo a largura térmica do degrau é SH =2h onde 4 é tal que Z(h)=lmax/2-

Fazendo uso da definicdo em termos de exponenciais do cosseno hiperbdlico e usando a

expressao (8), chegamos a relagdo mostrada na expressado (9), que é discutida por Bindilatti
[1995]:

()

. S5%, T
EHp
A expressao (9) pode ser reduzida a 64 (kOe)z 26275 T (K) pois estamos considerando

que g=2, k; =1.38x10% J/K e g, =0.0927x102 J/kOe.

S6H @)

Usando a expressdo (9) podemos definir o limite de temperatura em termos de |J[ para
que a nitidez, a resolugdo dos degraus de magnetizagio seja suficientemente boa para sua

observacdo. Como 6H < AH temos que 3.53k,T < 2[.]], ou seja, a temperatura limite € dada por

0.57J]

Tiimite = . Para temperaturas maiores do que 7. 0s picos de susceptibilidade magnética
B

se superpde e fica impossivel avaliar a interagdo de troca, J. Isto significa que o método dos

degraus de magnetizacdo sé faz sentido para temperaturas abaixo deste limite, ou seja, para

T < Tjimite - Como a menor temperatura que conseguimos atingir € da ordem de 20 mK podemos

concluir que com as consideragées aqui tomadas e dentro deste modelo usado (hamiltoniano
isotropico de Heisenberg acrescida do termo de Zeeman) nos é possivel observar interages de

IJI :Tlimi[e 0’02

troca de até - > “mte » —~— ~(0.035 K, ou seja, dentro desta modelagem é possivel avaliar as
0.57 0.57

B

J
interagbes de troca que satisfagam a condigao de que % >0.035 K.
B
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Degraus de Magnetizacéo e respectivos
Picos na Susceptibilidade Magnética |
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Figura 12: Curvas febricas da magnetizagado e susceptibilidade magnética para
diferentes faixas de temperatura para o caso onde o jon magnético é o manganés, com s = 5/2.
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Analisando esta relagao, lk—l >0.035 K, e observando a figura 12, fica claro o motivo pelo

B

qual sdo necessarias as ultra-baixas temperaturas para a observagdo dos degraus de
magnetizag&o. O problema no caso de altas temperaturas seria que os degraus de magnetizagio
iram se superpor, impossibilitando assim a sua individualizagao, além do fato de que ndo
teriamos apenas o estado fundamental populado.

Mesmo quando ha Superposicado dos degraus, se a temperatura néo for muito alta, a curva
de susceptibilidade magnética apresenta um plateau que termina logo apés o ultimo cruzamento
de nivel. Na curva de magnetizacio isto se traduz em uma rampa que termina na posigéo

correspondente ao (ltimo degrau da série (para o caso do manganés onde s = 5/2 o ultimo
degrau acontece para n = 5)

Para simular teoricamente as curvas de magnetizagao de uma amostra diluida, temos que
levar em conta além dos pares outros tipos de clusters, como as triplas e os quartetos.
A figura 12 mostra a magnetizacdo e a susceptibilidade magnética para diferentes faixas de
temperatura para o caso do manganés, onde s=5/2. Nesta figura vemos 5 DM e 5 picos na
susceptibilidade magnética devido aos 5 cruzamentos de niveis do Mn™". Pode ser observada
também a evolugdo da largura dos degraus com a temperatura (em unidades de k).
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2.2 MODELO DE CLUSTERS

; Para introduzir 0 modelo de Clusters consideremos o operador hamiltoniano de
Heisenberg [Heisenberg, 1928] para um sistema de fons magnéticos com momento de spin S;;

H==3"J;S,; S, (10)
i#)
onde J; € a constante (interagcdo) de troca entre os spins localizados nos sitios i e j e a soma se
estende por todos os sitios OCupados. Este hamiltoniano é amplamente discutido na literatura
como podemos ver nos trabalhos de Van Vleck [1932], Anderson [1963], Morrish [1965], Martin
[1967], White [1970], Auerbach [1994] e muitos outros.

No caso de materiais magnéticos diluidos esta aproximacdo sera feita através do uso do
modelo de clusters. Uma boa descricdo do modelo de clusters pode ser encontrada no trabalho
de Vu [1992]. Estipulamos quais sado as interages J; nulas entre os ions magnéticos nos sitios i
e J. Isto faz com que o hamiltoniano de Heisenberg seja quebrado em parcelas possibilitando
tratar este sistema como uma colec&o de pequenos grupos de ions magnéticos ndo interagentes
entre si. Estes pequenos grupos sdo os clusters. No modelo de clusters o hamiltoniano de
Heisenberg apresentado na expressao (10) pode ser agrupado na soma dos hamiltonianos de
cada cluster.

O modelo de clusters é definido depois de especificadas quais interacées de troca seréo
consideradas nulas. Por exemplo: no modelo J1-/, s&o consideradas as intera¢des de troca entre
primeiros e segundos vizinhos e desprezadas todas as interagdes entre vizinhos mais distantes:
no modelo J,-5-J;, sdo consideradas as interagdes de troca entre primeiros vizinhos, terceiros
vizinhos e quartos vizinhos e desprezadas todas as demais.

Em qualquer modelo de clusters, o menor cluster é aquele composto por um unico ion
isolado e & chamado de single. Este cluster consiste de um Unico ion magnético sem nenhum
vizinho interagente. O proximo cluster, por ordem de tamanho, & o par, constituido por dois ions
magnéticos interagentes, seguido pelas ftriplas, quartetos, etc.. Obviamente ndo pode haver
nenhum outro ion magnético além daqueles que formam o cluster dentro dos limites das
interagbes do modelo escolhido.

No limite de baixas concentragbes idnicas, uma amostra diluida serd descrita em sua
quase totalidade por pequenos clusters (singles, pares, triplas e quartetos). Para valores mais
altos da concentragéo ibnica passamos a ter ions demais. Neste contexto um ion quase sempre
tera algum outro ion interagente em sua vizinhanga (a qual varia de acordo com o modelo de
clusters escolhido) de modo que passamos a ter clusters cada vez maiores, podendo assumir
proporcdes comparaveis as da amostra. A amostra toda torna-se um cluster gigante e 0 modelo
de clusters perde seu significado e ndo € mais valido. Quando um cluster torna-se tdo grande a
ponto de tocar outro de modo que ambos se fundem e vao tornando-se cada vez maiores e cada
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vez englobando mais e mais clusters diz-se

amostra e a partir desse limite a amostra t
percolagdo d

qual passam

O mo
clusters. Ca
hamiltoniano
magnetizaca
todo & nece

que foi ultrapassado o limite de percolagdo da
oda passa a ser um unico cluster. O limite de
© uma amostra descrita pelo modelo de clusters & a concentracdo idnica a partir da
a existir clusters com dimensdes comparaveis as dimensées da propria amostra.
delo de clusters divide, portanto, a amostra em clusters. Existem diferentes tipos de
da um destes clusters tera um hamiltoniano em particular. A partir destes
S Nos € possivel construir os diagramas de niveis de energia e as curvas de
0 correspondentes. Para simular o comportamento do sistema magnético como um
ssario conhecer a distribuicdo estatistica dos clusters.

A Unica maneira de Computar esta distribuicio estatistica é fazendo a suposi¢éo de que

0s Ions magneticos sejam distribuidos aleatoriamente pelo material. No caso dos materiais que

estamos estudando, esta suposic&o tem encontrado um grande suporte experimental. Podemos
citar os trabalhos de Bindilatti ef allii [1996], Shapira [1991] e Shapira et affii [1984] entre outros.
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2.3 MAGNETIZAGAO DE PEQUENOS CLUSTERS DE ilONS ANTIFERROMAGNETICOS

O método dos degraus de ma
magnetizag¢do. De acordo com este m
fornecem os valores das constantes d

Um modo de identificar a
artificial

gnetizacio nos da a interpretacso dos degraus na curva de
étodo, as posicées destes degraus no campo magnético nos
& troca entre diferentes vizinhos.

quais vizinhos estas interagbes de troca estdo associadas é criar
mente curvas de magnetizagdo onde as constantes de troca sejam o input, ou seja,
parametros conhecidos e controlaveis. Vamos supor que possamos extrair os valores de trés
diferentes constantes de troca de nossos dados experimentais. Gerando simulagées tedricas da
curva de magnetizacdo e usando todas as combinagdes possiveis, ou seja, atribuindo os valores
Ju, Jp € Jo de todas as maneiras possiveis a ., J; e J, (vizinhos distantes), é possivel identificar as
constantes de troca através de comparagdes entre a curva dos dados experimentais e as
simulages tedricas.

Para gerar estas simulagbes temos que ser capazes de descrever a amostra em um
modelo mateméatico muito bem definido. Este modelo & o modelo de clusters.

A curva que simula a magnetizacdo total de uma amostra é construida a partir da
expressao obtida para a magnetizacao de cada especifico cluster aliada ao conhecimento da
estatistica de cada diferente tipo de cluster. A magnetizagdo é uma densidade de momento
magnetico usualmente expressa em emu por unidade de volume (desde que este volume contenha
uma media significativa da amostra) ou de massa (se a densidade da amostra for suficientemente
constante ao longo de seu volume). O momento magnetico total, M;, € dado pela expresséo (11):

Mr= Y NeMc (11)

todos os tipos
declusters

onde, N, € o numero de clusters do tipo C na amostra e M, é o momentoc magnético de cada um
destes clusters.

Nossa amostra € um bulk SMD cujos ions magnéticos, Mn™, possuem um momento de
spin intrinseco pois sua camada interna 4 encontra-se semi-preenchida (s =5/2, com

Szls):hzs(sﬂ) ]s)) de modo que na presenca de um campo magnético a amostra se

magnetiza.
Para expressar a magnetiza¢&o total da amostra deve ser cumprida a condi¢&o de que a

entrada das impurezas magnéticas no cristal de CdTe (nos sitios ocupados pelo cation cadmio)
seja aleatéria. Se o tamanho do degrau de J; for o previsto usando-se a hipétese de distribicéo
aleatéria (se¢do 2.4), podemos assumir que a distribuicdo € aleatéria. Isto pode ser verificado
determinando-se a concentracdo idnica, x, na amostra de Cd, . Mn,Te através de uma medida da
saturagédo técnica como mostrado por Shapira et alli [1984]. A proxima etapa resume-se em
avaliar a estatistica destes clusters antiferromagnéticos, a qual depende da concentraco idnica, x.
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Usando a estatistica de pe
diferente tipo de cluster, com
Para expressar de fi

quenos clusters, conferimos os devidos pesos estatisticos a cada
Pondo assim a expressio para a magnetizacao total da amostra.
% ofma geral a magnetizagdo total da amostra deve-se primeiramente
escrever a funcéo de particio correspondente a cada diferente tipo de cluster. Estas funcoes de
partigao dependem das auto-energias do hamiltoniano de Heisenberg respectivas a cada cluster.
Estes auto-valores sdo obtidos através da diagonalizagdo do hamiltoniano de troca apropriado
par:.a cada cluster. De posse destes auto-valores calculamos as respectivas fungées de particdo e
assim obtemos uma eXpressao para a magnetizacdo de cada cluster. Atribuindo-se os respectivos
pesos a todos os diferentes clusters obtém-se todas as contribuigbes para a magnetizagdo total da
amostra. Aqui estamos, deliberadamente, misturando “momento magnético” com “magnetizacio”.

; Como j3 foi dito antes, no modelo de clusters, a amostra é representada por varios clusters
néo interagentes. O momento magneético de um determinado tipo de cluster a uma temperatura 7 e
Na presenca de um campo magnético B, é dada pela expresséo (12):

7
MC :kBT%lI]ZC (12)

onde k; € a constante de Boltzmann e Zc € a fungéo de particdo de cada tipo de cluster com

Lo — E exp(—k Cy] onde os varios Z. representam os auto-valores correspondentes aos
todos os B
estados

hamiltonianos apropriados de cada cluster, H..

O hamiltoniano de trabalho, em sua versdo isotrépica e perturbada por um campo
magnético B (efeito Zeeman), para um cluster de » ions magnéticos idénticos e de spin s, pode ser

escrito como uma combinagao do hamiltoniano de troca ou hamiltoniano de Heisenberg, Ay, com o
hamiltoniano de Zeeman, H,.

HC:HH+HZ:—ZJU(S;,‘SJ)'i'gﬂBBZSw (13)

I+]

onde J; € a constante de troca entre o i-ésimo e o j-ésimo ion magnético; S, é o momento de spin

do i-ésimo ion magnético; S. é sua componente em z, g é o fator de Landé (determinado
experimentalmente como sendo g = 2.00) para o caso do Mn'" (isto caracteriza um estado do tipo s,

ouseja, /=0, =5=5/2) e u, &0 magneton de Bohr. Os auto-estados possiveis, (2s+1)" para um

cluster com » ions, podem ser caracterizados de uma maneira relativamente simples em termos
dos auto-valores do spin total. Os operadores de spin total S; e sua projegdo no eixo z, S, séo
n n
definidos por Sy = ZS,- e Sy, = Zsz .
]:1 [‘:l
- 2 2 o v e, A\l 2 v e
Da expressédo (13) concluimos que comutam entre si [He, 8771 =[Hc, Szl =[S7°, Sr.] =0, 0
- 2
que significa que os auto-estados de H. podem ser caracterizados pelos auto-valores de S, e

: : 2 .
Sy, , respectivamente, sy (sp +1) e mg_ , pois Hy se relaciona a S~ e Hy a Sy,. Esta concluséo &
Z

fruto do teorema dos comutadores que garante que quando dois operadores comutam ambos
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odem se

pt : I representados em uma base simultanea de seus auto-vetores. Porém s, & obtido
raveés

a € uma adi¢do de momentos angulares de spin, podendo assim assumir mais de um valor.

sto fa
' Z COm que os numeros quanticos sy e mg  sejam insuficientes para descrever
completamente todos os auto-estados.

memos o caso trivial dos pares de spin s = 1/2 como exemplo. Adicionando-se um s a um

outro s podemos obter valores entre |S~5[<8,, <s+s, ou Seja, s,,, € 0 ou 1. Para o caso das

par

Sipias ereimos Sf”'pla " Spar +S, 0 que implica em | s + .5, OU S€ja, Sy € 1/2

par — S |< Strzpla = Spar
para s, =0 € 1/2 ou 3/2 para s,, = 1. Portanto, s; = 1/2 pode ser obtido de dois modos diferentes.
Portanto, para que os auto-estados de H. (necessério para o calculo de M) fiquem
completamente especificados, temos que levar em conta um fator que compute de quantas
diferentes formas pode-se obter um mesmo sr de um determinado tipo de cluster. Denominaremos

esta multiplicidade por g, . Esta multiplicidade ¢ determinada pelo nimero de diferentes estados

com mesmos sy e m, . Neste nosso exemplo das triplas de spin s = 1/2 temos que 5. 1/2=2 8

Becarz L
Como [H H ]: Oe H.=H,+H,, os auto-valores de H. sdo da forma F.=E, +E,.

H»>
Além disso, Hy € um operador de natureza escalar, pois comuta com todas as componentes de S -

ou seja, [Hy, S]=0, e seus auto-valores, £, sdo independentes de Mg

Reunindo todas estas informagdes concluimos que HC’ST,mS ) EC’ST,mST,f) onde
E. é dado pela expressao (14).
Ec =Eclsy Mg )= Ey (sp i)+ Ey (s, )= £y (57 i)+ gupBm, (14)
onde o indiceivaide 1l a g,

Portanto & possivel reescrever a fungcdo de particdo realizando a soma sobre todos os
indices que sdo agora conhecidos. Ha ainda o vinculo de que —sp <m, < +sy. Como £y ("’ST)

é trivial restam-nos apenas 0s auto-valores a campo nulo, £y (sy,i), para compor M (B,T).

Estas auto-energias séo obtidas da diagonalizagdo da hamiltoniana de Heisenberg, Hy, que € a
hamiltoniana do cluster, Hc, a campo nulo. Tudo isto se traduz na expressao (15):

+S7

2o Zexp( am, ) (15)

.S‘T Mg =
g ST

com f = (kBT)_]: a = [gugB € (DST T CDST (TaST)E Zexp[_ PErr (STJ)]'
i=]
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Efetua i
ndo a soma em ms_ teremos o resultado apresentado na expressao (16):

Ll @
(T
St

Os Unicos ingredientes faltantes para computarmos a fun¢éo de particdo Z. s@o as
auto-energias £y (s;,7).

pma vez determinada a fungéo de particdo de cada cluster, Z-, temos acesso também a
magnetizacao (na verdade o momento magnético) de cada cluster, M- =M (B,T), que é dada
pela expresséo (17):

- Zg“B D 518y @)y (17)

5T Sr

com sp8, (@)= (sp +1/2)coth[a(sy + 1/2)]— l/2coth(a/2) onde B,.(x) é a fungéo de Brillouin de
ordem sy calculada em a como pode ser visto no livro de Zemansky [1937]. Relembrando, s; & o
auto-valor correspondente ao operador de momento de spin total; ; numera os diferentes estados
ortogonais com mesmo sr e m percorrendo de 1 a g, onde g, ¢ a dimenséo de cada bloco

da matriz bloco-diagonal que é Hy;, e £y (sy,i) representa as auto-energias que séo obtidas da
diagonalizagdo do hamiltoniano Hy.
Fica claro que faz-se necessaria a obtengdo dos auto-valores £ (sy,7) para obter-se o

valor numérico para M, =M (B,T). Obviamente £ (sy,i) sai através da diagonalizagéo de

JJIH. Concluimos que é conveniente usar uma base de auto-estados simultaneos de STz e Sr,.

Deste modo a hamiltoniana de troca, Hy, seré do tipo bloco-diagonal, com todos os elementos
envolvendo diferentes sy ou m_ nulos. Alem disso, devido a degenerescéncia em m,_, todos os

2s7 +1 blocos s@o idénticos. Isto reduz drasticamente o numero de auto-valores a serem

calculados. Estamos agora chamando, deliberadamente, hamiltoniano de hamiltoniana.

Tratamos os clusters que sé&o compostos por apenas um ion magnético (os singles), por
dois (os pares), por trés (as triplas) e por quatro (os quartetos). O restante, os clusters formados
por mais do que quatro fons, ser&o tratados por um método alternativo (se¢édo 2.4.1).

Existem muitos diferentes tipos de clusters e nem todos eles estdo ao alcance de nossa
capacidade de trabalho. Para prosseguirmos, precisaremos instituir uma terminologia propria.
Definimos o modelo Ji-h-J;-Ji como sendo aquele onde consideramos nao nulas somente as
interagdes entre ions magnéticos que sejam ou primeiros ou segundos ou terceiros ou quartos
vizinhos entre si. Nesta notagdo, com Ji-A-J;-J, escrito nesta ordem, queremos dizer também que

4 intensidade das interacdes esta definida de modo que |J| > |Jy| > /5| > || Trabalhamos até

quartetos no modelo Ji-J>-J5-Ju. O modo como todos os diferentes clusters pertencentes a este

modelo s3o distinguidos entre si & através do que chamamos de a particular topologia de cada um.
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’F}adz'a cluste:i esta associado a uma hamiltoniana de Heisenberg, Hy, propria. O ion
magnetico € o Mn™ cujo spin & s=5/2, o que implica em 6 possibilidades para m,, ja que
—ssm; <+s. Desta informacgo tira-se a dimensdo da hamiltoniana de cada cluster. Para um
cluster de » ions, H;, é 6"-dimensional.

: U.SE"’\UO Propriedades como, por exemplo, as regras de selecio advindas da comutagao da
hamiltoniana de Heisenberg com o momento de spin total e seu quadrado podemos tornar a matriz
que representa Hy uma matriz com estrutura bloco-diagonal. Diagonalizando a matriz que
representa Hy em qualquer base obtemos para os singles um total de 6 auto-valores; para os

o ; _
pares, 6 =36 auto-valores; para as triplas, 6> = 216 auto-valores e para os quartetos, 6% = 1296
auto-valores. Estes auto-valores sd3o os mesmos em gualquer base; independem da

representacao. Em uma base simultanea de 8" s St,, deixamos a matriz Hy em formato

bloco-diagonal e o numero de auto-valores a ser calculado é reduzido. Esta reducéo ocorre devido
ao fato de que temos 2s; +1 blocos idénticos para cada m,_ (os auto-valores so degenerados

em m ). Agora os singles passam a ter apenas 1 auto-valor para ser calculado; os pares, 6

auto-valores; as triplas 27 auto-valores e os quartetos, 146 auto-valores. Esta quantidade de
auto-valores independe do modelo de interagdes de troca; € a mesma tanto para o modelo J;
quanto para o modelo J;-/-J;-J,. Depende apenas de s. Neste nosso caso em particular, s = 5/2.

Na tabela 2 mostramos o contraste que ha entre o nimero de auto-valores a ser calculado
apos esta mudanca de base.

Tabela 2: Quantidade de auto-valores a ser calculada em cada hamiftoniana de cada diferente tipo de cluster (singles,
pares, triplas ou quartetos) para o caso onde a hamiltoniana é representada por uma malriz genérica e encontra-se no

formato bloco-diagonal,

Auto-Valores Distintos por Hamiltoniana
Matriz Genérica Matriz Bloco-Diagonal
Singles 6 1
Pares 36 6
Triplas 216 27
Quartetos 1296
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A Multiplicidade g,

2.3.1 A MULTIPLICIDADE 25,

Resolveremos agora o caso no trivial da multiplicidade g ;. para clusters maiores de Mn"",

0s quartetos. Um modo de se fazer isto é adicionar sucessivamente um s (s=5/2 para o Mn") e,
obedecendo as regras de adicdo de momento angular, compor clusters cada vez maiores. Uma

vez feito isto basta contar quantas combinagbes levam a um mesmo s;. Este numero sera a
multiplicidade que denominaremos por g .

O procedimento é esquematizado na figura 13. Nesta figura, a abscissa € um eixo
simbdlico, onde os valores mostrados servem unicamente para situar cronologicamente as
sucessivas adigdes de spin s aos varios clusters. Na posigcdo da abscissa indicada por 1 esta o
resultado da adicdo de um s a nada resultando em um cluster single cujo momento magnético
pode ser lido diretamente na ordenada. Vemos, portanto, que s6 ha um modo de se obter sy = 5/2
para os singles, ou seja, g =1.

Adicionando um s a este single evoluimos para um par cujos valores de momento
magnético podem ser lidos novamente na ordenada, quando a abscissa estiver em 2. Os valores

possiveis de sy para os pares (0, 1, 2, 3, 4 ou 5) s&o obtidos de maneira unica, ou seja, g, =1
para todos sr.

Adicionando s aos pares, vamos para a abscissa de valor 3, que corresponde as triplas.
Notamos que o auto-valor 1/2 para o spin da tripla pode ser obtido dos spins sy =2 e sy = 3 do par,
ou seja gg.-1/2 =2. Os outros resultados para a tripla de s=5/2 sdo: g3, =4, gs5/9 =6,

B712=5. 8912=% S1110 =3, Bzin =28 g3 =1.

Entre os pontos 3 e 4 da abscissa ha a adicdo de mais um s. Em 4 temos, portanto,
representados os quartetos. Note que para os quartetos s7 =0 s6 pode ser cobtido somando-se
s=5/2 ao s;=5/2 da tripla. Porém o auto-valor 5/2 da tripla tem multiplicidade 6. Assim, para o
quarteto teremos seis modos diferentes de compor o zero, isto &, g =6. Para o spin 1 teremos 3
caminhos possiveis; um que leva ao 3/2 da tripla (4 caminhos) outro que leva ao 5/2 da tripla (6
caminhos) e outro que leva ao 7/2 da tripla (5 caminhos). Portanto: g; = (1x4)+(1x6)+(1x5)=15,
ou seja, ha 15 modos de se compor o sy=1 para os quartetos. E seguindo adiante com este

raciocinio obteremos os seguintes resultados: g, =21, g3=24, g4=24, gs=21, gg=15,
g7=10, gg=6, gg=3 € go =1.

Verificaremos agora este resultado obtido para os quartetos. Como s = 5/2, m, pode assumir
seis valores, —5/2<m, <+5/2. Tomando a representacdo em uma base de auto-estados dos

spins individuais teremos |mg , M, ,ms3,ms4> onde cada m, pode assumir seis valores. Temos,

portanto, 6" =1296 estados independentes. Na base dos auto-estados de sr e sz, 0 numero de
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estados independentes, levando-se em conta a multiplicidade g, , € dado por

10
Z 8st (2s7 +1)=1296. Isto mostra a consisténcia do resultado obtido.
sT=0
Nesta base, o problema de diagonalizar a hamiltoniana de Heisenberg, Hy, de um quarteto
de spin s=

>/2 fica simplificado pois passamos de uma matriz 1296x1296 para pequenas sub-

matrizes com dimensao 8sy X8sy gracas as propriedades das matrizes de estrutura bloco-

diagonal. Ha ainda a degenerescéncia em mg, que faz com que estas sub-matrizes com

dimensao 8sp X &sy S€ repitam e tenham seus respectivos auto-valores também degenerados em

My - Agora, ao invés de 1296 auto-valores, temos somente

6+15+21+24+24+21+15+104+6+3+1=146
respectivos sr.

auto-valores possiveis associados aos seus

Multiplicidade g,

O numero de diferentes formas de se obter um mesmo S

.
10,0 | | _
9,5 | 11
9,0 |- 13
g’g - os 146 diferentes modos “_6
75 [ de se obter todos os S, 1 :
7,0 | 110
65 [ 7 =
6,0 |- 115
-S_E 9,5 |- 1 3 =
.,,9 510 : 4 ,21
Q 40 5 124
% 35 F 1 ]
30 [ B 124
25 1 _
20 |- 4 __21
19 1 _15
1,0 - 2 .
05 - 1 ]
0,0~ : 6
1 2 3 4

namero de ions magnéticos do cluster

Figura 13: Todos 0s possiveis caminhos para se comporsr =0, 1, 2, ..., 10 para um quarteto de spin s = 5/2,
o fon magnético de Mn"". Podemos ver também a tinica maneira de se compor o single, as unicas maneiras de
se compor cada st dos pares e todas as possiveis formas de se compor sy = 12, 3/2, ..., 15/2 para as triplas.
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2.4 ESTATISTICA DE PEQUENOS CLUSTERS

Vamos discutir a estatistica de clusters supondo a entrada da impureza magnética no
SMD aleatéria. Com esta hipétese, a dnica trabalhavel, a probabilidade de um determinado sitio
estar ocupado por uma impureza magnetica é igual a concentragao idnica x (fragdo de impurezas
na sub-rede dos cations para este nosso caso). Usualmente trabalha-se com a probabilidade de

== ur.r? determinado fon magnético pertenga a um determinado tipo de cluster. Esta
probabilidade é dada por:

p(x)=mx™ 1 (1-x)¥ (18)

Nesta expressdo m é o nimero de ions magnéticos no cluster (1 para singles, 2 para

pares, efc.); n € o nimero de quantos diferentes clusters do mesmo tipo podem ser formados em
torno do ion (multiplicidade do cluster); v é o nimero de sitios vizinhos ao cluster que devem estar
desocupados. A expressao (18) é construida da seguinte maneira: comegamos o problema com
um jon de prova. Para formar um cluster com m ions em tomo dele devemos ter m—1 sitios

ocupados pela impureza (esta & a origem do fator x”7!). Entretanto ha »n maneiras

independentes de isto ocorrer. O fator (l ~x)” vem da condi¢do que todos os v sitios vizinhos
estejam desocupados.

Obviamente » e v estao relacionados a geometria do ambiente em que os ions magnéticos
se encontram. Nossa amostras de Cd,.Mn,Te apresentam-se na estrutura da blenda de zinco
para a faixa de concentragdo em que trabathamos, ou seja, para o regime de alta diluicdo
(x=1%).

A figura 14 nos mostra que estruturas o Cd,,Mn,Te assume para diferentes valores da
concentra¢3o idnica, x. A blenda de zinco pode ser visualizada como sendo duas redes CFC
deslocadas de um quarto da diagonal principal. A figura 15 nos mostra esta estrutura.

Os ions magnéticos estéo, portanto, em uma rede CFC. Os parametros » e v da estatistica
de clusters serdo computados levando-se esta informacio em conta.

Para ilustrar a expressao (18) mostraremos na tabela 3 alguns dos resultados obtidos para
a estatistica de pequenos clusters em uma rede CFC nos modelos J, e Ji-/,.

Para que fique totalmente claro este conceito, explicaremos o caso dos pares no modelo
J,, ilustrando assim nosso problema. Atentemos para a expressao para p(x) dada por (18). Como
estamos tratando de pares, temos que m=2. Colocando-se o ion de prova em um lugar
qualquer, nés teremos 12 primeiros vizinhos (ligagéo J;) onde podemos ter um, e somente um,
ion em um destes 12 lugares. Este par devera ter todos os seus primeiros vizinhos desocupados.
Cada ion tem 12 primeiros vizinhos, totalizando 24, mas 2 sao os proprios ions e 4 sao primeiros
vizinhos destes dois ions simultaneamente, de modo que foram contados duas vezes. Portanto o
nGmero de sitios que devem estar desocupados é 18 como pode-se ver na tabela 3.
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Figura 14: Estruturas de diversos compostos para diferentes valores de x [Jain & Robins, 1991].

Figura 15: A estrutura da blenda de zinco.
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Tabela 3: Estatistica de pequenos clusters nos Mmodelos J, e J, em uma rede CFC.

Clusters no Modelo Ji p(x) na rede CFC
Singles — pg @ _x)lz
Pares — p, 12x(1—x)'®
Clusters no Modelo S~k p(x) na rede CFC
Singles - p; (1- x)18
pares ligados por J, — p, 12x(1 )26
—X
pares ligados por J, — p, 6x(1 - x)30

'P.\figura 16 mostra estas probabilidades em funcao de x no caso do modelo J,. Note que a
probabilidade dos singles, ps, decresce monotonicamente com x. A probabilidade dos pares, pp,
comega crescendo, passa por um maximo em torno de x = 0.05 e depois decresce dominada pelo

18 2 i :
termo (1 — x) . Este comportamento é uma caracteristica de todos os clusters que sejam maiores
do que os singles.

A concentragéo ibnica, x,, , para a qual estd associado o maior valor para uma

probabilidade qualquer de um ion pertencer a um cluster, p(x), é obtida fazendo

d : e
dlp()] =1 . Deste modo e sabendo que lim| — =—=0.37 obtemos relagdes que
dx voo\ y + ] e

X=X mdx
nos permitem saber de forma aproximada, porém extremamente simples, os valores de x,, e

Pais (x), onde p,.. (x) = p(x,,,dx)_ Estes resultados sdo mostrados na tabela 4.

Tabela 4: O caso genérico para o maximo valor de p(x); o caso particular dos pares (responséveis pela maior parte
na descrigdo da amostra) e uma aproximagéo util para facilitar a visualizagdo de pP,;. (x) para o importante caso dos

pares.

caso generico

m-—1

Xméx

v+m—1

Pmix(X) m—1 & v )v
7 v+m-—1 v+m—1
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E interessa
nte ressaltar
ue a 5 .
que as fungdes para x,, e p,, (x) convergem rapidamente para

os valores proximos aos
convergéncia satisfatoriamexatos, q_uando ol i
ente rapida. Podemos notar que a aproximagdo mostrada na tabela 4

concorda muito bem com o
S resultados exato i = :
na tabela 4. s advindos das expressdes apresentadas tambem

Tabela 5: A répida convergéncia 7
g de Xp4 © Pmdx(x) com o aumento de v para o caso dos pares de J, J,, J3 e Ji de
acordo com os resultados apresentados na tabela 4

o f e
no| v Xmae €XALO Xméx @Proximado Do €XaLO Pmix @proximado
TR 0.014 0.014 0.06 0.06
5 6 78 0.013 0.013 0.03 0.03
J | 24 | 86 0.011 0.012 0.10 0.10
Ji 12 89 0.011 0.011 0.05 0.05

A figura 16 mostra, além das probabilidades de um ion magnético pertencer aos singles e
aos pares, a probabilidade de um ion pertencer a outros clusters, p,=1-p;—p,. A

probabilidade p, representa a soma das probabilidades de todos os clusters maiores do que
pares. Para baixas concentragbes p, € pequeno se comparado a contribuicdo para a
representagdo da amostra dada pelos pares e singles. A medida que x vai crescendo ps e pp V80
diminuindo e, consequientemente, p, vai aumentando. Isto implica em precisarmos cada vez mais
considerar clusters cada vez maiores para termos uma descricdo razoavel da amostra. Para a
analise de nossos dados necessitaremos de modelos de clusters mais complicados tais como o
modelo J,-J-J-J; e clusters até quartetos. Esta estatistica &€ complexa demais para ser
computada manualmente e, portanto, foi necessario fazer um programa de computador para
calcular os parametros » e v para a rede CFC.

Da secgao 2.3, expressao (11), temos a expressao para o momento magnético total da amostra,

Mr = ZNCMC . onde C representa todos os diferentes tipos de clusters. O momento magnético
e

de cada cluster, M., & dado explicitamente pela expressao (17). Para fecharmos esta quetao

basta explicitarmos também o nimero de clusters N¢ de cada diferente tipo de cluster. Sabendo

que p-(x) é a probabilidade de um fon pertencer a um determinado tipo de cluster e & definida

pela expressao (18); sabendo que mc & o numero de ions que constituem este mesmo tipo de
cluster (trivial) e, considerando que ¥ seja o nimero de ions magnéticos (Mn"™) da amostra,
Npc(x)

podemos expressar Nc da seguinte forma: N¢ = v
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Probat.)ilidade de um ion pertencer a um Cluster

1,0

09 | ]

08 | ]

07 | Modelo J, i

0,6 |- ]

0,5 I

(x)

Q 04 |

03 -

02 -

01

0,0 1 ] Il I i .
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4

Concentracao lonica x

Figura 16: Probabilidade em fungdo da concentragédo I6nica, x, de um ion
magnético pertencer aos singles (ps), pares (pp) e outros (po) clusters no modelo J.

Deste modo teremos que a magnetizagdo, M, definida como sendo momento magnético

por ion, ou seja, A/g— & dada pela expresséao (19):

M(x,B,T)= ZECL")MC (B,T) (19)
(&)

Hig

Tudo o que nos falta agora para expressarmos a magnetizac&o séo os parametros » e v

da estatistica para que pc(x) fique também totalmente explicito. Para calcularmos estes dois

s da estatistica elaboramos um programa que os computa para cada tipo de cluster em
A obtengao destes 2 parametros s6 € possivel com a distingao dos

efinicdo de uma topologia especifica para cada cluster em um

parametro
qualquer modelo desejado.
clusters feita através da d

determinado modelo.
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e :
esta em umga rede CFC. As
obedecem um rigoroso pad .

numeros inteiros, (x, y, z)

distancias entre os vizinhos (jons magnéticos)

cubos sao descritos univocamente por triades de
ue 2 g e

Que as faces sao sempre descritas por uma combinagéo de

emi-inteiros. Isto defi i i
A estrutura assim como G define a geometria envolvida.

S izi ; Xt : i &
apresentados na figura 17 dos vizinhos mais proximos de ions magnéticos sao

rao. Os vértices dos

: i enquanto
um numero inteiro e dois numeros s

Mn de prova

198 vizinhos

2% vyizinhos

3% yiZinhos

49 vizinhos

598 vizinhos

628 vizinhos

O Teltirio

Figura 17: Estrutura cubica da blenda de zinco para 0 Cdi.MnTe com os seis primeiros vizinhos disciminados.

A tabela 6 traz a lista dos dez primeiros tipos de ligagdes na rede CFC. Esta tabela
gia é capaz de distinguir mesmos vizinhos como € o caso do nono

também mostra que a topolo Sl _
9 e o tipo 10. Estes dois diferentes tipos séo

vizinho que aqui é dividido em dois tipos: o tipo
considerados diferentes pela topologia.
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bela 6: Li
Ta Ligagdes na rede CFC entre os ions Magnéticos de Mn'*"
n

(ix,iy,iz)
r=qx?+y? ;2 Tipo Quantidade
0, 172, 1/2)
1 1 12
2
©,0, 1)
2 2 6
2
(1, 12, 1/2)
z 3 24
)
0, 1, 1)
4 _ s 4 12
2
(0, 172, 3/2)
2 5 24
2
(15 1: 1)
6 6 8
e 3
> V3
(1, 172, 3/2) 7 7 48
7
(0,0, 2) 3 ' 8 6
=
(0, 3/2, 3/2) 9 9 12
2. 102 1/ P
( ) 2 10 24

Definimos “topologia” como sendo uma lista dos nimeros que simbolizam as ligagoes
entre os ions. Definimos, também, “topologia simplificada” como sendo a lista das interagdes nao
nulas que os ions tém entre si.

Tomemos como um exemplo para a topologia o caso de um quarteto genérico (ions A, B,
C e D). Ele sera descrito por 6 nimeros. Estes 6 numeros serdo as ligagdes A-B, A-C, A-D, B-C,
B-D e C-D, ou seja, listamos todas as ligagdes do primeiro atomo, depois as ligagGes
remanescentes do segundo atomo e assim por diante.

Na figura 18 mostramos como rotulamos um cluster. Primeiramente enumeramos os ions

magnéticos arbitrariamente. Isto nos leva ao “rétulo” 1 3 4 1 3 3 para este cluster. Esta “etiqueta”,

entretanto. deve ser padronizada para evitar que o mesmo cluster tenha mais de um rétulo

fazendo com que seu peso estatistico seja calculado erroneamente.
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. | Cadmio

) e o i

5

Tellrio

Figura 18: Um cluster do tipo quarteto no modelo Ji-Ja-Ja-Ja.

Para padroniza-la (a “etiqueta”) basta observar o ion que contém a maior quantidade de
menores ligagdes e o renomeamos como ion de numero 1. O ion que apresentar a segunda
maior quantidade de ligagdes menores sera o de ndmero 2 e assim por diante. Os ions
magnéticos sdo ordenados de acordo com as ligagdes que possuem. Na figura 18 o ion de
namero 1 possui as ligagdes J;, J; € J, ou seja, 134 com os outros jons. O ndmero 134 é a lista
de suas ligacdes em ordem crescente. De forma analoga o ion 2 associa-se ao numero 113, o ;
ion 3 com o numero 133 e o ion 4 com 334. Ordenando estes 4 numeros em ordem crescente |
teremos a sequéncia 113, 133, 134 e 334. Desta forma os ions sédo renomeados de modo que o A
ion 1 agora é o ion 3; o fon 2 é o fon 1: o fon 3 é agora o 2 e o ion 4 permanece como 4. Este
renomeamento é apresentado na figura 19. Agora este quarteto esta univocamente rotulado pela
sequéncia de numeros 1 1 3 3 3 4. Quando ha ambigiidade o critério de “desempate” é fixar os L
ions de menor numeragao que sejam os ions ambiguos e seguir com a etiquetacdo adiante. Isto |
nos levara ou a um mesmo namero (por exemplo, para quartetos serad um nimero de seis digitos) '
ou a dois numeros distintos. No caso onde chegamos a numeros distintos escolnemos o menor.
Para nimeros idénticos tomamos 0 primeiro pois ambos representam o mesmo cluster. |
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Cadmio il

Telurio

Figura 19: Um quarteto no modelo Ji-J>-Js-Js devidamente rotulado como 113 3 3 4. i

Seus parametros » e v, para a equacao (18), sdo n=192 e v=114. Estes so os dados !
relevantes deste cluster. Uma vez que estes parametros estejam sob controle e todos os clusters ‘
tenham seus pesos estatisticos computados corretamente nos é possivel descrever a
magnetizagdo da amostra através da expressdo (19). O modelo de clusters, portanto,

desempenhou seu papel em sua plenitude.
A tabela 7 traz os parametros » € v. da estatistica, a topologia e a topologia simplificada

para todos os pequencs clusters do modelo J;. |

Para o modelo Ji-h-J-Js @ quantidade de diferentes clusters é muito extensa, de modo L |

que nao os especificaremos um por um como foi feito para o modelo J;.
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Tabela 7: Parémetros da estatistica de Pequenos clusters no modelo .
1.

n v Topologia | Topologia Simplificada | Tipo i
1 12 ee LR 0lle s

0 i 3
12 | 18 . EAhes

1 I 7
36 s — 2T Dosleps | da s
s ! L 100 0 aberta
| T 4
- = L.t Lol fechada

Q u artetos

28 | 28 L T an e
192 | 29 -ESE W ey
192 29 1 2 1 1 5 &
BE [ mEld Te A o w |
96 30 e e
96 30 A e s e B Tl 00 e O linha ‘
96 30 G LR R
96 30 83 8 7 9
92 | 20 s !
24 | 30 I aid |
12 26 s e 0 s B quadrado
48 | 28 T e |
96 29 a0t a0 2 B3 R E G e hélice
32 30 1.9 1. 83 3 |
192 27 e L }
96 28 e 1 %1100 0 funil ‘
192 28 o e e
48 26 b0 2 Triangulo
48 26 S R ey 0 duplo
8 24 R s e P D tetraedro |
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Da tabela 7 const |
atamos i
due, para o modelo J;, existem os seguintes tipos de clusters:

e singles: 1 unico tipo (1 i
i 10N magnético
S Sém nenhum outro jon magnético como seu primeiro
» pares:1 Unico tipo (2 ions ligados por uma interagio J,) 1
0 J1); I

o triplas: 2 tipos (a aberta
e a fechad e ;
descritos por 2 hamiltonianas) a) que podem se subdividir em 4 tipos) (4 tipos que sdo

e quartetos: 6 tipos de quartetos que podem ser
descritos por 6 hamiltonianas).

classificados em em 20 tipos distintos (20 tipos

Nas figuras 20 e
21 mostramos um desenho esquematico dos varios tipos de clusters

mostrados na tabel o
B ; a 7: A esfera sdlida representa o jon magnético de Mn"™ e o trago que os une
uma interacdo de troca nao nuta entre eles.

Singles Pares

® ® O ;9

Triplas Triplas
Fechadas Abertas

Figura 20: Todas os possiveis tipos de singles, pares e triplas no modelo J, em uma rede CFC.
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Tetraedro Tridngulo

Duplo Quadrado

Funil Hélice Linha

Figura 21: Todas os possiveis tipos de quartetos no modelo J, em uma rede CFC.

Na tabela 8, listamos as quantidades relevantes sobre o modelo J-5-J:-J;, tais como
quantas diferentes topologias existem no modelo J,-/-J5-Ji, quantas topologias simplificadas, efc..
E visivel um grande contraste quando comparados os modelos J; com o modelo J-J,-J5-J;.

Na figura 22, mostramos as curvas de probabilidade de um ion magnético pertencer a um
determinado cluster no modelo Ji-J-J3-Js.

Os clusters pequenos (até quartetos) representam 99.3% (valores lidos da figura 22) da
amostra enquanto que todos os outros representam apenas 0.7% quando x = 0.6% (regime de alta
= 1.4%, os clusters pequenos caem para 90% e os outros sdo 10%. Para nossa

diluicao). Para x
temos que os outros representam significativos 36.3% enquanto

maior concentragéo, x = 2.5%,

que os clusters pequenos sao apenas 63
de 0.5% a amostra é muito bem descrita pelos clusters pequenos. Porém, quando aumenta a

concentragéo idnica fica evidente a relevancia dos outros clusters. Para cuidar das contribuigoes
destes outros clusters, fora dos regimes de alta diluigdo, recorreremos a um tratamento

alternativo que denominamos de “estatistica hierarquizada’.
46
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Probabili i
idades de um ion Magnético Pertencer a um Cluster

1,0 ,
1 T
1 Ll I T T T I T

0,8 |- Singles

Pares -
[ Triplas |

Quartetos

06 |-
Clusters Maiores il

do que Quartetos

p(x)

0,2 |-

0,0 L 1 i 1 | 1 1 L | A1
0,000 0,005 0,010 0,015 0,020 0,025 0,030
X

Figura 22: Probabilidades de um ion magnético pertencer aos diferentes tipos de clusters no modelo Ji-Jr-Js-Ja.

Tabela 8. Estatistica de pequenos clusters antiferromagnéticos para o modelo J, e para o modelo J1-J»-Js-Ja.

a* b*
Modelo Modelo Modelo Modelo
J1 Ji=Ja-Ja-Js Ji J1-Jz-J3-Js
Singles 1 1 1 1
Pares 1 4 1 4
Triplas 4 39 2 21
Quartetos 20 1080 6 230

a*) Aqui estdo tabelados os valores referentes a quantos tipos de clusters temos quando sédo consideradas todas as

ligagées (topologia).
b* Aqui estéo tabelados 0S valores referen
ligagdes do modeio (topologia simplificada). E

tes a quantos tipos de clusters temos quando s&o consideradas somente as
o namero de diferentes hamiltonianas para cada cluster tera.
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0,11

Pares no Modelo J -J -J -

T : T2 53 74
0,10 ; ' ' ? i
paresde J, -
pares de J, 1
pares de J,
pares de J,
0,07 |- -

; p(x)=nx(1-x) 4
0,06 |- e i

v n=24,v =86

0,08 -

0,05 |- -

p(x)
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Figura 23: Probabilidades de um ion magnético pertencer aos pares no modelo Ji-Jz-Ja-Js.

E importante ressaltar a grande importancia dos pares. Este tipo de cluster, o par, quando
em regime de alta diluigdo & quem dita o comportamento da curva de magnetizagao. Na figura 23
mostramos a probabilidade de ocorréncia dos pares. Observando a figura 22 podemos notar que,
em regime de alta dilui¢ao, a probabilidade de um ion pertencer aos pares é a maior de todas
excluindo-se a probabilidade de pertencer aos singles, os quais nao apresentam cruzamentos de

niveis energéticos de modo a ndo contribuir para os degraus de magnetizagio, que € de onde

podemos avaliar as constantes de troca. Na figura 23 mostramos os pares separadamente. Nota-
se que os pares relativos aos terceiros vizinhos predominam. Isto explica-se devido a geometria
da rede CFC que faz com que a multiplicidade, », deste cluster seja mais numerosa que a dos

outros. Da observagao da expressao (18) p(x)=nx""1(1-x)", & facil perceber a forma como n e v

influenciam a probabilidade de um jon pertencer a determinado cluster.




Estatistica Hierarquizada

2.4.1 ESTATISTICA HIERARQUIZADA

Com o aumento ¢
as conc Bas idn:
que quartetos, os quais passam entragqesf onicas aumenta a populagéo de clusters maiores do
i a con.stltmr Uma parcela cada vez mais significativa da amostra.
clusters maiores do que quart ICQS Na amostra aumenta, a probabilidade de formarem-se
quartetos (quintetos, sextetos, etfc.) também aumenta. Estes outros

. ! Ste S

e ions magnét

Quando acrescentamos 3 ligagéo ./,

aos clusters do modelo J
: |, passando para o modelo
Ji~h, alguns singles podem permanecer co ;

e e Sl mo singles, tornar-se pares, triplas, quartetos ou até
io ;
res do que quartetos. Os pares também podem continuar como pares, ou

;TZZ?:&Z?O:'P;Z; ‘:):‘:::;;S” Zl; ‘;f:;tz? maiores.. Os pares que forem formar clus.ters maiores do

ICa. As triplas podem permanecer como triplas, tornarem-
se quartetos ou clusters maiores. E os quartetos podem permanecer como quartetos ou
tornarem-se clusters maiores. Isto pode acontecer também com todos os clusters de J;-J; quando
passamos para o modelo J-/--J;. O mesmo acontece quando passamos de Ji-/s-J/s para Ji-JoJs-Ja.
N&o computamos a estatistica de clusters maiores do gue quartetos e por isso a descrigao da
amostra € prejudicada pois consideramos somente os clusters pequenos.

A ideia consiste em recuperar estes clusters pequenos, que “desapareceram” da
estatistica indo compor clusters maiores do que quartetos. Esta recuperacdo € feita
aumentando-se artificialmente a populacdo de quartetos. Esta idéia justifica-se pelo fato de que
as expressOes para os quartetos sdo as mais proximas, do ponto de vista da complexidade, das
possiveis expressoes para estes clusters maiores.

Ha um critério para decidir qual quarteto tera sua populagdo aumentada para recuperar
um determinado tipo de cluster pequeno faltante. O programa que computa a estatistica de
pequenos clusters é capaz de rastrear para onde foram os clusters de um modelo menor quando
passamos para um modelo maior. Por exemplo: imagine que uma tripla de Ji-/;-J; “desapareca”
de nossa estatistica quando passamos para 0 modelo J,-/»J-Ji. Algumas destas friplas podem
ter se tornado alguns tipos de quartetos ou clusters maiores. No caso de ela ter se tornado um

cluster maior do que um quarteto, 0s quartetos que terdo sua populacdo aumentada seréo
recida e serao aumentados de acordo com sua prépria

aqueles que contiverem a tripla desapa
probabilidade de ocorrer na amostra, ou seja, 0 quarteto que mais aparecer sera o que tera sua

populagéo mais amplificada. ' .
Esta nova estatistica recebe o nome de “estatistica hierarquizada” porque o resultado

obtido quando se calcula Ji-J, e depois Ji~/J3 é diferente, por exemp“lo, de quando Sfa ca’\,lculrfl
Ji-J; e depois Ji-i~. Desta estatistica hierarquizad”a fazem parte'os ql'Jartetos corretivos”. Ha
uma “hierarquia” referente 3 intensidade da interggao d? tro?a pois 0 ngmero destes quartetos
corretivos (esséncia deste método) muda caso a hierarquia seja desrespeitada.
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Estatistica Hj '
i a Hierarquizada - Modelo del=tad
T T ) | i I
P Quartetos !
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Figura 24: Probabilidades de um ion magnético pertencer aos quartetos e clusters maiores
do que quartetos com e sem o tratamento corretivo de recuperagdo de clusters pequenos.

A melhoria ganha com este processo ¢ ilustrada na figura 24. Quanto menor for o nimero
de clusters maiores do que quartetos, melhor para o calculo da simulagdoc da curva de

magnetizacao. ; :
Na figura 24 temos que para x = 0.6% os quartetos séo 1.7% e os quartetos corretivos,

0.7%. Os clusters maiores do que quartetos sao 0.7% antes da implementagao dos quartetos

. 0. -

corretivos e depois s&o 0.035% (praticamente nada). Ja para x = 1.4% os quartetos sao 7.1% e os
etivos vao para 9.4% e os outros para 0.6% (muito pouco).

outros 10% (muito). Os quartetos corr . |
Quando : (2 5% Z)s quartetos representam 9% e os outros 36.3% (muito). Os quartetos corretivos
X = &£.907/0

sobem para 33.4% enguanto que 0S outros séo reduzidos a 2.9% (bastante razoavel).
2 (V] 3
Z om a estatistica hierarquizada, somos capazes de realmente simular uma curva
gora, C :

—loquio]
0RIPLLICIU}
5 B2810H0IH 3R 0diAivs
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Estatlstica Hierarquizada

de magnetizacdo. A composicsa
posi :
conhecimentos sobre a estatisfiio da magnetizagtio total da amostra & feita combinando-se
conhecimento de P (x) é pod 3 de clusters ¢ o magnetizac&o de um cluster genérico. Com o
e ibui :
Becter MOs atribuir os diferentes pesos estatisticos a cada diferente

Usando a expressao (19) e definindo Po{x)=2C (x)

mc

podemos ter a magnetizacgéo total da

amostra (momento maqnéti i
gnetico por ion):; M(x, B.T)= ZPC(X)MC (B,T), ou mais explicitamente:

todos os
clusters

M:PSMS +PPMP+PM
M1 + PoM 30 si i
o T TigMg onde S, P, T e Q séo siglas representando, respectivamente,
os singles, os pares, as triplas e o
P S quartetos & £y = Boyrteres + Fouarteros - ESta parcela referente
i Originais Corretivos

aos quartetos correti

tq , retivos que faz com que a amostra seja tdo melhor descrita pelo modelo de
clusters € o que ganhamos com o uso da estatistica hierarquizada.

Cada ¢ ; : a3 2
luster estd associado a uma especifica hamiltoniana de Heisenberg isotropica,

Hy =_ZJ1'jSiSj » onde os diferentes J; as distinguem entre si (topologia). Dado um modelo
i.J
izj
qualquer, algumas interagdes sdo consideradas nulas (topologia simplificada), o que faz com que
uma mesma hamiltoniana possa descrever dois ou mais clusters topologicamente diferentes
dentro de uma topologia simplificada. Porém cada um destes clusters tem uma geometria propria
e, portanto, para@metros, » e v, proprios para sua estatistica. Agora somos capazes de simular a
curva experimental de magnetizacdo de uma amostra de Cd, . Mn,Te (mesmo fora do regime de
alta diluigdo).




Anélise dos Dados Experimentais

3 ANALISE DOS DADOS EXPERIMENTAIS

concentragdes ibnicas (x = g o para trés amostras de Cd,,Mn,Te com diferentes
27 X =1.4% e x =2.5%) em nosso refrigerador de diluicdo a uma

temperatura de 7" ~ 20 :
pacitives feltas fo manﬂ:éﬁs Curvas de magnetizagéo, M, foram construidas através de medidas
gnetometro de forca. As eventuais curvas de susceptibilidade magnética,

o -
X =(—) » Sa0 as derivad ari : :
oH Jr aS numeéricas dos dados experimentais que representam a

magnétfzagao POr uma grade onde s&o projetados os dados experimentais obtidos para o campo
magneético.

: Como podemos ver na figura 25, a amostra com x - 2.5% ilustra o perfil tipico de nossas
medlda§ (‘33’('1“1'“1"_a de rampas de magnetizacdo ao invés de degraus de magnetizagdo). Porém a
grande importancia desta amostra é que devido a sua alta concentracdo iénica seu sinal é o mais
forte e isto a faz ideal para o estudo dos efeitos anisotropicos (que podem ser observados na
largura do degrau dos pares de J,). Porém sua baixa diluicdo idnica faz com que sua estatistica
seja “pobre” dentro do modelo de clusters o que iria repercutir em simulagdes tedricas pouco
confiaveis, pois € através de comparagées entre as simulagdes tedricas e os dados experimentais
que sdo identificadas as constantes de troca. As simulages tedricas confidveis assumem uma alta
diluicdo pois sa@o realizadas no modelo de clusters. As amostras com x = 06% e x = 1.4% sio
ideais para a analise de vizinhos distantes a baixo campo devido a sua baixa concentracdo ibnica
(alta diluigdo idnica). Uma vez a amostra tendo sido satisfatoriamente descrita neste modelo, nos é
possivel identificar/rotular as constantes de troca com uma boa confiabilidade através da
comparacgao dos dados experimentais com as simulagdes teoricas.

Mostraremos como é calculada a concentragdo idnica, x, em nossas amostras. A
concentracdo idnica € uma pega-chave em nossos estudos. A concentragdo idnica deve ser baixa
o suficiente para tornar viavel o uso do modelo de clusters. Pelo mesmo motive os ions devem
distribuir-se de maneira aleatéria pelo cristal, pois esta € a unica forma de obtermos uma
expressdo matematica para a estatistica (probabilidade de um ion pertencer a um cluster, efc.) que
sera utilizada na composicdo da curva gue simulara a magnetizacdo. Estamos convencidos, por
diversas razdes, de que, em nossas amostras, a concentragdo idnica, x, esteja distribuida de forma
suficientemente aleatdria pelo cristal de CdTe para que nossos propoésitos sejam alcangados_. ;

Pode-se notar em nossas medidas de magnetizagdo que os degraus _de magnetizacéo
apresentam-se mais largos do que o esperado (o previsto para o t?ta?intgzre;gi:?i:siiaﬁoz C:SZ
e aeng) Atribuimt?s e?te s auL;r:ra ufnmj:;zz;amezt;psignifiiativo em seu cgntrro.
qual alarga os degraus de magnetizagao sem ca

Estimamos, portanto, um valor para a consta
pares de ./, em nosso material, 0 Cd,..Mn, T

nte anisotrépica de Dzyaloshinski-Moriya para os
¢, usando a amostra com x = 2.5%.
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2,25 = | T =
- —
2,00 \ 4
175 | primeiro degrau 7
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Figura 25: Curva de magnetizacéo da amostra de Cd,,Mn,Te com x = 2.5%
obtida por nossos colaboradores em um MAV paraT = 0.6 K. Em destaque a
saturagéo técnica e a altura do primeiro degrau de magnetizag&o dos pares de J,.

Estes sdo os dados experimentais para os valores de alto campo magnético obtidos em um
MAV por nossos colaboradores. A saturacdo técnica é a aparente saturagao (plateau) que a curva
de magnetizagéo apresenta antes do primeiro degrau de magnetiza¢do (DM) dos pares no modelo
Ji. O primeiro degrau dos pares de J, & mostrado na figura 25. Note que a curva de magnetizagéo
na regido de campo baixo & arredondada, isto é, apresenta uma estrutura de rampas de

magnetizagao ao invés da estrutura de degraus de magnetizacao.
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25— %1, MTe com x = 2.5%
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1° DM dos
pares de J1 -
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Figura 26: Curva de magnetizagdo da amostra
de Cd,..Mn,Te com x = 2.5% medida a T = 20 mK.

Na figura 26 apresentamos uma curva de magnetiza¢do medida por nés mesmos em um
refrigerador de diluicéo feito totalmente em plastico. Pode-se notar a estrutura de rampas também
aqui presente. Esta curva foi tomada em uma temperatura de aproximadamente 20 mK; Na’regiéo
de alto campo que conseguimos produzir pode-se identificar o plateau da saturacdo técnica.

Usando o valor obtido em um MAV por nossos colaboradores podemos agora calibrar nossas

medidas obtidas no refrigerador de diluicdo. O plateau de saturagdo técnica e o primeiro degrau

dos pares de J; estdo indicados na figura 26.
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Determinagédo da Concentrag&o I6nica de Manganés

3.1 DETERMINAGAOG DA CoNncenTRAGAO IONICA DE MANGANES

Saturagéo técnica ¢

é ! L
ey 0 nome dado, por motivos histéricos, a aparente saturagdo que a curva
de magnetizagéo apresenta antes do prim

eiro degrau dos pares no modelo J,. A saturagéo técnica

é a contribuicdo G
€30 dos momentos magneticos do estado fundamental de todos os clusters de J, a

campo nulo.

A am :
Ostra pode ser descritg Pelo modelo de clusters. As probabilidades, p(x), de um ion

magnéetico pertf:ncer 0s singles, aos pares, as triplas abertas, as triplas fechadas (figura 20) e aos
quartett?s do tipo tetraedro, triangulo duplo, quadrado, funil, hélice e linha (figura 21) séo,
respectivamente, Ps, Py, Pr,, Pr. Por, Porp, Pyg, Por, Pou @ Py;.

As probabilidades de se encontrar um ion magnético em gqualquer um dos clusters
mostrados nas figuras 20 e 21 sio mostradas na tabela 9 assim como (para campo magnético

nulo) o spin do estado fundamental, Sy, assumindo que a interagdo de troca seja de natureza
antiferromagnética.

Tabela 9: Probabilidades de um fon magnético pertencer a um cluster no modelo Ji em uma rede CFC de acordo com
Bindilatti [1995] e Liu et allii [1996].

Tipos de Sto p(x)
Cluster rede CFC / modelo J,

Ps s (] v x)12
Pp ¢ 12x(1- x)'8

Pra y 36x°(1- xf? +90x2(1— x)*
Py 1/2 24x*(1-x)f?

Por 0 8x3(1-x )

ot 0 96x3(1— x)*°

P 0 12x3(1 - )

T s-1/2 192x>(1-x)*7 +288x3(1 - x
B 2s 48x3(1-x® +96x3(1-x)° +...

a3l Xt
T 0 48x*(1- x)?® +480x° (1-x)*° + ...

. +600x3(1-x)°
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A razao entre
a saturacgio técn
: écn e
de Jy que tem momento magnético néolc: fe & Magnetizagéo maxima é a contribui¢do dos clusters
expresso da seguinte forma: Ulo no estado fundamental e a campo nulo. Isto pode ser

35, M)
il

HS—_ : = %P
mdx NS — g i (20)

onde N&

n;

€ o0 nimero de clust i
er ’ :
; S do tipo i que ha na amostra, com N sendo o nimero de ions

magnéticos na amostra: p, o
, : » Pi @ probabilidade de um ion pertencer ao i-ésimo clust ;
de ions gque constituem est cluster, e »; 0 numero

e € mesmo j-ésimo cluster.

s clusters de J ; |

s a;SU?Contnbuem Para a razao entre a saturago técnica e a magnetizagdo

ki clusters, rlhpras abertas e fechadas e os quartetos do tipo funil e hélice, ou seja,
que téem momento magnetico ndo nulo no estado fundamental e a campo

Ve ‘
nulo. Este estado fundamental a campo nulo & mostrado na tabela 9. onde estéio todos os Sy, -

No caso particular do Mn™, com s = 5/2, teremos que:

DB g e 0 L
e +§PourrosEf(x) (21)

_ O fator 1/5 é_" ur_na correcdo empirica usada por Shapira [1991]. Esta correcdo consiste em
considerar a contribuicdo de todos os outros clusters de modo que todas as probabilidades

somadas perfacam um inteiro, ou seja, ZP(x):l. A funcao P,..,.s € simplesmente um inteiro

todos os tipos

subtraido de todos os conhecidos, ou seja, P =1- (Psf,,g,ﬂ P e T Pt + Foinetos )

outros

Incorporando os devidos p;(x) teremos que M(x)= f(x)M,.(x), onde f(x) e M, (x)

séo fungdes exclusivamente da concentragéo idnica x.

A magnetizacdo maxima, M, (x), da amostra ocorre no limite onde o campo magnético é
t40 intenso que todos os spins da amostra ja encontram-se alinhados. A magnetizacdo maxima
pode ser expressa em unidades de momento magneético por grama:

N agups
M i (x) == (22)

M molecular
massa molecular do Cdi.MnTe e €& expressa por

Onde a Mmoleadaf é a .
com as massas atémicas mes=112.40g, mu=54938¢g e

M polecutar = (1 = x)mCd + XMy T M Te
mre = 127.60 g.

Usando as expressdes para F(x) e M, (x), ou seja, (21) e (22), “plotamos” um grafico

centragdo ibnica. Este grafico € mostrado na figura 27.

da saturacdo técnica em fungdo da con 5 : o
magnetizagao correspondente a saturagao tecnica, M,

Deste modo uma medida do valor da gnetz
permite encontrar sua respectiva concentragao jonica x.
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5,0 Wca para o Cd, Mn Te

4,5 | ]

4,0 |

3,5 |-
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1,5 |-
1.0 |

0,5 |-
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0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10

concentragao ibnica x

Figura 27: Saturagéo técnica em fungdo da concentragdo ibnica. Tendo uma medida da magnetizagdo correspondente a
saturagéo técnica é possivel conhecer a concentragdo idnica da amostra. Aqui a curva foi gerada para o Cd,.Mn,Te, no
modelo J,, com s = 5/2 (Mn"") e em uma rede CFC.

Na figura 28 apresentamos a curva de magnetizagio calibrada via saturagao técnica

(Mg =220+002 emu/g) e corrigida do diamagnetismo do CdTe.
A correcido diamagnética e feita descontando-se da curva de magnetizagcdo o
diamagnetismo do CdTe, conforme visto anteriormente. A susceptibilidade magnética do CdTe puro

o ~7
usada para esta corre¢do & x =-3.6x10 emu/g .
Usamos a saturagdo técnica Ms para obter a concentragdo idnica x, supondo a distribuigéo

idnica aleatéria. Lendo o valor de Ms na figura 28 e usando a figura 27 que supde a distribuigdo

aleatdria obtemos o resultado para a concentragdo ibnica, x = (2.48 + 0.03)%.

Nossos valores foram calibrados por valores m’edid’os a T=_ 06 K e Tf I.S'K em um
magnetdmetro de amostra vibrante (MAV), que tambem e Conhec_'do come v.lbra.t.'ng sa;?vple
magnetometer (VSM), por nossos colaboradores (Y. Shapira e M. T(.) Liu enj I;r:;asé) Bltterli\la:jﬁor;al
Magnet Laboratory) para as amostras de Cdi.MnTe com x = 1.4;&_de sx ;eit.aso.em rz?: aS SU,S
medidas feitas no MAV ja saem calibradas, assim como medida

(Superconducting QUanturm Interference Device).
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s uMNTe com x = 25%

e e

M (emu / Q)

T'=20mK

0,0 1 | 1 | 1 1 1 | 4 | ;

H (kOe)

Figura 28: Curva de magnetizagdo da amostra de Cd,,Mn,Te com x = 2.5% que sera usada para
testar a hipotese de distribuiggo aleatéria da impureza magnética. Esta amostra foi medida a T = 20 mK.

Podemos verificar a consisténcia da hipétese de entrada aleatoria das impurezas

magnéticas atraves da altura observada do 12 degrau de J; também. Na figura 29 destacamos a

saturacdo técnica e a altura do degrau de magnetizacdo AM visto em nossas medidas. Destes

AM
dados estimamos —— =(4.5+0.5)%.
Mg

O acréscimo AM na magnetizagao, devido ao primeiro degrau de J;, € mostrado na

expressao (23).

AM 1

______:STOP PP — ISPP ZEPP (23)

M, nmpS ZXE

; At rtencer a um par de J; e Ms & a magnetizagéo
: li de um fon magnético pe .. . '

sze I:p e ? prcébak;l"giasctj:buigéo das impurezas magnéticas for aleatdria, a probabilidade Py €

saturagdo. Se
conhecida e pode ser expressa em termos de x.
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|

2,35 . Cd1-anXTe com x = 2 5%
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Figura 29: Curva de magnetizagdo da amostra de Cd,..Mn,Te com x = 2.5%. medida a T = 20 mK.
Em destaque a saturagdo técnica e a altura do primeiro degrau de magnetizagéo dos pares de J).

Em outras palavras, este acréscimo deve-se ao fato de que a partir de um determinado
partir de 97 +5 kQe, 0s pares de J; tém sua mais baixa
devido ao termo de Zeeman (em baixas temperaturas).
estes pares passam a contribuir para a magnetizagéo

ponto do campo magnético, neste caso a
energia para s = 1 ao invés de para s=0
Apés este cruzamento de niveis de energia,

total como mostrado na expressao (23).
x x para o caso de distribuigéo aleatéria, onde

“Plotamos”, na figura 30, um gréafico de
S

c5o ibnica para nossa amostra de Cd,.sMn,Te.
da na figura 29 corresponde a uma concentragdo ibnica

e a incerteza desta medida é relativamente

pode-se ler diretamente @ concentra
A altura do degrau observa

x=(2.2+0.2)% de acordo com a figura
%), devido 4 dificuldade em S€ d

30. Note qu
eterminar o inicio e o fim do degrau de ;.

grande (cerca de 10
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Determinag:éo de x vi

a a proporgéo A M/ M,

0100 1 ! L | 1 ] 1 1 1
0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10

concentragao iénica x

Figura 30: Proporgdo entre a altura do primeiro degrau de magnetizagéo dos pares de J, € a
saturagdo técnica. Esta proporgéo é calculada no modelo J, de uma rede CFC para o Cd;..Mn,Te.

Pode-se notar uma concordancia marginal entre os dois resultados para x (um advindo da

saturagdo técnica Ms € 0 outro do tamanho do degrau dos pares de i, AM[M s ). Ambos partem

da hipotese de distribuicao aleatéria. L ¢
Comparando 0S resultados obtidos para x, concluimos que a distribuigédo do Mn™ no CdTe
nao é suficientemente aleatoria para nossos modelos, pois vemos uma menor concentragéo idnica

derivada do degrau dos pares de J (x = (2.210.2)%) do que a encontrada na curva de saturacgéo

tecnica My (x = (2_48 + 0.03) %'). Portanto usaremos O valor x=2.5 :
E valid altar que 0 pr encontra-se no lugar esperado. E evidente
valido ress

e magne : ; : ;
que a estrutura de degraus % J tipo de anisotropia que seja responsavel

i ido a algum

[ ili _ Provavelmente devi :

g:emlde vinte ;ﬂi‘;k:slvzjr:egraus de magnetizag,éo_ Adotaremos, portanto um modelo de estrutura
e izaga te perfil.

de rampags” para analisar curvas de magnetizacao que apresentem es p

o, para todos os efeitos.

imeiro degrau de Ji
tizagéo nNao encontra-se visivel. Mesmo em temperaturas da
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3.2 ESTIMATIVA DO VALOR DA C oS
E DE
DZYALOSHINSKI-MORIYA PARA 05 P NRES oty
EJy

A medida da largura do degrau de J
1

da
para 0 modelo de clusters, mas em cont A amostra com x = 2.5% (esta concentrag&o & grande
rapartida possui um forte sinal) pode nos fornecer algumas

informagdes interessantes. P Gk
ara o caso isotropico, a largura térmica de um degrau é dada pela

A : 3.53k
expressdo (9 (H) =2"TB7p !
ol e
gip sto implicaria, para 7=20mK, em uma largura

5§ H),n =0.5kOe . Porém .

(Omo)zg s a- largur? observada & muito maior (ver figura 31). Interpretamos isto

¢ H9 um_a lnter?gao anisotropica do tipo Dzyaloshinski-Moriya que pode ser
ressa por L ==2D- : "

exp P DM 2D- S, xS, . Esta interagio pode ser estudada no trabalho de Bindilatti et

alli [1’9‘92] e do proprio Moriya [1963]. Na figura 31 mostramos a curva de susceptibilidade
magnetlca, OM /OH , de nossa amostra na regido préxima ao primeiro degrau de J;. Desta figura
estimamos a largura deste degrau de magnetizagéo (largura a meia-altura de seu correspondente
pico na susceptibilidade magnéetica) como sendo (8 H)pys =20k0e.

A interacéo de Dzyaloshinski-Moriya causa um alargamento no degrau sem deslocar seu
centro. Isto significa que ha uma largura intrinseca do degrau (mesmo a T =0 K). Neste contexto 0
alargamento de um degrau [Bindilatti et allii, 1992] & dado por:

3.07
GH )DM = ‘_—'}VDM (”1 (24)
gUg

H DM\ST=”73T> & o elemento de matriz da interacdo entre os dois

s 7 !
onde Vpys (n):(sT,mST
estados relacionados ao n-ésimo degrau de magnetiza¢éo. Para este elemento de matriz SO

contribui @ componente do vetor D perpendicular ao campo magnético aplicado, D, . Para o

caso, n=1, em que OS estados S&0 ST =mg, =1 & ¢ =mg =0, O elemento de matriz €

Voum (1).; ’Eﬁ =2.415 [Bindilatti et alfii, 1992].
D, 6
Supondo que & largura observada é causada exclusivamente pela interaco anisotropica de

Dzyaloshinski-Moriya € usando a expressao (24), fomos capazes de estimar 0 valor apresentado

logo abaixo na expresséo (25):
P_£ ~04 K (25)
kp
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Primei
0,005 it €iro Degrau dos Pares de .J
: ‘ . :
L ! ; 1 T I
~ 0004 | .
o)
O
~ _
X -
D 0,003 -
> il
ag) ;
~ 0,002 | I'~ 20 mK
- _ (8H),, ~20 kOe
ol
=
= gl
0,000 1 ! L l 1 ] 1 | 1 |
60 70 80 90 100 110

H (kOe)

Figura 31: Primeiro degrau dos pares deJ, aT=20mK

O vetor D tem uma orientagdo diferente para cada par de J; (é perpendicular ao plano
ois jons magneéticos e do anion ligante). Como a orientacéo do cristal

definido pela posigéo dos d e
a, o resultado apresentado constitui apenas uma

na experiéncia para x =25% € desconhecid

estimativa da constante de Dzyaloshinski-Moriya. 9
No trabalho de Bindilatti et alli [1992] é feita uma estimativa para a constante de

inski i Este material encontra-se na estrutura hexagonal da
Dzyaloshinski-Moriya para o Cd,Mn.Se.

Wuifzit: lr':Esta estsr’utu?a pode ser visualizada como sendo duas estruturas .hcp (hexagonal
close écked) deslocadas de um quarto do parametro de rede ¢ ao longo do ein_(o z. Cada uma
d { ssuem um diferente tipo de atomo em sud base: 9 cgtlon Cd em uma
g e B esenta 12 primeiros vizinhos que

; trutura da wurizita apr

> Se na outra. A €S = 2

zstcriutura hcg gd.(:j anI:l:n o il geometricame”te distintos onde 6 estao no mesmo plano do
odem ser divididOS

6 estao for ntram-se acima deste plano e os outros
cation central e os outros esta

3 abaixo).
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O valor encontrado para o Gl NMn

< SCoin g = :
mostrado na express3o (26): © No trabalho de Bindilatti et allii [1992] €
D
L ~02K (26)
kp

Este resultado concorda com a previsao tedrica feita por Larson & Ehrenreich [1989] e € da
mesma ordem de grandeza do valor obtido para o Cd,

: : .Mn,Te, corroborando assim esta nossa
estimativa pots acreditamos que os resultados para ambos os materias (Cd,.Mn,Te e Cd,..Mn.Se)

deveriam realmente ser da mesma ordem de grandeza, uma vez que estamos falando da
interagléo entre 0s 10Ns magnéticos de Mn™ em ambientes razoavelmente semelhantes.
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Ubfengéo d
as Interacs
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3.3 OBTENGAO DAS INTERACE
COES DE TROCA ATRAVES DOS DADOS EXPERIMENTAIS

As nossas amostras de C
d,.Mn,Te co
X L Mx = 6% i
nosso colaborador, o profess 6%, x =14% e x = 2.59 ;
i or R.R.Galazka da Polish 3% fo_ram fornecidas por
concentragao lonica da amostra com x = ish Academy of Sciences, Polonia. A

&o 3 0.6% & hai o
nossos objetivos: a utilizag&o do modelo de 2;|e kzalxa o suficiente (regime de alta diluicdo) para
usters para a descricdo da amo
stra, o que torna

ossivel gerar as simulagdes tedri
Zs interagdes de troca. i\ amostrrl;:as Para a curva de magnetizagéo com as quais identificaremos
obtidos para a amostra de x = 0.6% Com x = 1.4% serve para comparar e confirmar os resultados
.6% pois sua concentracio idnica também é bastante baixa. Ja a

amostra com x = 2.5% teve sua utilidade
m
desta dissertagao. ostrada nos estudos apresentados nas segoes 3.1 e 3.2

'A flg.ura 32 ap!’esenta a média das curvas de magnetizagdo extraidas dos dados
experimentais e normalizadas em funcéo de suas respectivas saturacdes técnicas, Ms, para as
amostras com x = 0.6%, x = 1.4% e x = 2.5%. Nossas medidas foram tomadas a Tz 2,0 mK. A
figura 32 mostra a concordancia entre a estrutura das trés diferentes amostras.

Podemos notar, da observagdo da figura 31, que nao ha

L : uma estrutura de degraus de
magnetizagao, mas sim uma estrutura de rampas de magnetizagdo. Indicamos na figura 33 ©

termino de trés rampas de magnetizagdo. Uma rampa de magnetizagéo é o conjunto formado por
uma série de degraus de magnetizagdo de um mesmo cluster, no caso o par. Estes degraus de
magnetizagdo possuem uma grande largura, €, portanto, sofrem superposi¢do uns dos outros
mesclando-se de modo a formar uma Unica estrutura em forma de rampa. O Gitimo dos degraus de
magnetiza¢éo coincide com o final de sua respectiva rampa de magnetizagao.

: 2n}J| . : .
Usaremos a expressao (Bl F. = apale relacionar nossas medidas de magnetizagao
8HB

com a constante de troca, pois 0s pares ditam o comportamento da curva de magnetizagao para
esta faixa de concentragdo ionica. O final da rampa de magnetizagdo ocorre na posicao
correspondente ao quinto degrau de magnetizago pois n = 25 = 5jaque s = 5/2 para o Mn™". Para
este caso a relagdo entre @ interagéo de troca, J, e a posi¢ao no campo magnético do final da

rampa, Hg, €:

J:_gfﬂiHR (27)
4s

2 - i 2 0 modulo do campo
s o ap g2 pi =R S Oe, h, 138010 UK € Ba B :

2 icA te ao final da rampa de magnetizagao.

ma i na posi¢ao corresponden

e c'af oi{ de cada diferente final de rampa com sua constante de troca

cor Bazta tas;oc;nstant: de troca (que & usualmente expressa sendo dividida por kz) em Kelvin
respondente.

jona-se por-
com a posigéo do final da ramp@ em kOg retacion p

J _ _00134HR (28)

e

kg
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e ¢ dlfonxTe

1O

M / M

50
H (kOe)

Figura 32: Concordancia entre a estrutura das curvas de magnetizagéo feitas
comt as amostras de Cd,.;Mn,Te com x = 0.6%, x = 14%ex= 2.5%aT=20mK.

A estrutura de rampas aparece devido ao fato de que ha, provavelmente, a presenga de
uma anisotropia que faz com que 0S degraus tenham sua largura térmica aumentada sem terem
seus centros deslocados. Uma anisotropia do tipo Dzyaloshinski-Moriya causa esse efeito.
Supondo que seja uma anisotropia dessa natureza podemos seguramente associar o término da
rampa ao Ultimo degrau o havera deslocamentos dos

da série pois estamos assumindo quée né
centros dos degraus de magnetizat;éo e, conseqﬂentemente, dos centros dos picos de

susceptibilidade magnética. N G
Podemos notar da observagao da figura 33, que a concentragdo ionica nao causa
e término, jas rampas de magnetizagdo, ©ou seja, na posigo dos DM e,

conseqiientemente, @ interacao de troca independe da concentragdo ionica x.
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. C.dll-anxTe
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! > |
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H (kOe)

Figura 33: Término das rampas de magnetizagdo para &s

amostras de Cd, . Mn,Te com x = 0.6%,x=14%ex= 25aT=20mK

que pode ser notado na regiao de baixo f:ampo rqagnético ¢ causado
pelas contribuicoes de vizinhos distantes. Estamos assumindo que vizinhos c{lstanstes c;;neg;am a
ter interagbes de troca cada vez menos intensas. De acord? com as expressdes ( ) et ( ) quanto
mais fraca a intensidade da interagao de troca, men~or sera o valor do campo r;lag‘nztlco em q:e
ocorrerdo seus respectivos degraus de magnetizagao. O mesmo vale para o final aa rampa de

O arredondamento

o s el :
Sl ontramos constantes de troca distintas. Podemos rotula-las de Ju, Js e Je,
enc : = 5 - -
Sl to. Nao podemos dizer qué interagbes sao estas, ou seja, entre quais
' mas, até este momento.

[ ; i 5 oca.
vizinhos se da determinada interagéo de tr
| .

I
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Ubtenggo d
as Interacs
ragoes de Troca através dos Dados Experimentais

Os DM repercutem em pi
m picos i
Na susceptibiligad L5
€ magnetica, —, mas os finais de rampa

< :

! S Tedcl:a das medidas de magnetizagéo em relagéo
magnética y = oM /2H . Note que os picc;s -Te com x = 0.6%. Isto equivale & susceptibilidade
nagnética. aparecem sobre um plateau de susceptibilidade

Esta figura foi gerada a partir de uma derivada i
diragem em um eierrinads IFer e numérica que foi feita escolhendo-se uma
30 de baixo campo magnético. & te campo magnético. Na figura 34 estamos analisando a
. Esta regiao 5
s s LLOE gido requer uma resolugdo correspondente a uma
A distancia entre os pi ibili
P Ay re‘ac?;cr:‘os de‘susceptlbnhdade magnética sucessivos é aproximadamente a
a-se & constante de troca através da seguinte forma (ver expressao

(5)) H;H-l _Hn = AH :M, logo lJ\:M
gHp A

Fomos capazes de atribuir um valor para Hp. Encontramos Hp =11.6 kOc. Usando 3

. -

expressao (28) obtemos que YB -~ _0.156 K.
kp

Devemos atentar para esta série de degraus de magnetizagéo. Para o manganés vimos
que a serie e composta por cinco DM. Na figura 34 podem-se identificar os trés ultimos degraus
desta série. Os dois primeiros estdo em regides de mais baixo campo €, portanto, ndo sao visiveis.

Analisaremos agora, na figura 35, a regiao de alto campo magnéetico onde &€ mais
conveniente usar uma filtragem maior. Usaremos uma filtragem de 2 kOc. Encontramos, de forma

J
analoga, que H 4 = 27 4 kQe e, portanto, qué —ki =-0.367 K.

B
Podem-se notar, neste caso também, os uitimos trés degraus desta série de pares de J, do

manganés.

Como pela analise das cu ;
que procurar pelo kink que € © final da rampa de magnetizag¢a
(figuras 32 e 33). Isto & feito na curva de magnetizagdo para @ amostra de Cdi..Mncle com
e Hp 254 kOe &, portanto, —J/;Cf =-0.072 K.

B
osigbes lidas das curvas de magnetizagdo €
a e suas respectivas interagdes de

rvas de susceptibilidades ndo nos é possivel avaliar Hc teremos
o em sua curva de magnetizagao

x = 0.6%. Obtivemos qu

Usando a expressao @28) e 35 PO S
it . * e
susceptibilidade magnetica podemos listal os finai

tro : = ;

ca (tabela 10).’ ! <50 & fazer 8 identificag&o destas interagdes de troca obtidas de nossas
i Nosso prox1r;1<.>t pa e sos dados experimentais com simulacdes tedricas onde
medidas. Isto sera feito C

as interagdes de troca sgo parametr

rando Nos
0S controlados.

67




\

~278ngdo d
as Interacs
goes de Troca através dos Dados Experimentais

Cd
0,0150 MT———r— 1.¥MnxTe com x =06%
v e T e e bl
0,0125 | 6
; \ Filtragem de 1 kOe l
—~ 0,0100 |
®
O v
4
% 0,0075 |-
U) -
=
£ 0,0050 |-
o
= 00025 | .
Final de Rampa g
[ em 11.6 kOe .
0,0000 - il
lllllll!]lllll]lllllllll

345678910‘1112131415
H (kOe)

Figura 34: Susceptibilidade magnélica da amostra de Cd; Mn,Te com
¥ = 0.6% com uma fitragem de 1 kQe para a regido de baixo campo magnetico.

Tabela 10: Posiges dos finais das rampas dé magnetizagéo, ou seja, do quinto e ultimo degrau da série de pares de

manganés e suas respectivas constantes de troca para 0 Cdix Te. A posigdo no campo magnético dos finais das

rampas de magnetizagdo coincidem com a posigdo do ultimo pico da série na susceptibilidade magnética.

Posicao do Ultimo Degrau (kO¢)

H,=274%10 JA __0367+0014

Interagdo de Troca (K)




% (emu /g X kOe)

Ubtencs
0 das Interacs
agoes de Troca através dos Dados Experimentais

0,004 . ([:d1-lxM':]XTe com x =0.6%

1

L 1 .
0,003 |- l ‘ i

b ‘ Filtragem de 2 kOe I i
0,002 |- ;
0,001
0,000 |

: Final de rampa

em 27.4 kOe !

-0,001 L ] 1 | ) ] 1 1 ) 1 A ] )

10 15 20 25 30 35 40 45

H (kOe)

Figura 35: Susceptibilidade magnética da amostra de Cd;.Mn,Te
com x = 0.6% com uma filtragem de 2 kOe para @ regido de aito campo magnético.
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Identificagéo das Constantes de Troca

4 IDENTIFICACAO DAS CoNsT
ANTES DE T
RocA

Os dados experimentaij
entais serj
0 agora co
nfront

as baseadas - ad i Ses tebri
gerad ; nas propriedades mostrag os com as simulagdes tedricas que foram
Jesta dissertagéo. adas anteriormente ao longo da introdugéo tedrica

Uma vez que as si &
imulacdes s3 : ;
wroca fazem parte do input do progra :12 Criadas artificialmente e os valores das constantes de
que as gera, pod
concordar com a curva ex e : , podemos supor que a curva que melhor
confiabilidade. Desta forma ﬁczr:?;ent?? serd aquela que contera as informagdes de maior
entificadas as constantes de troca para os vizinhos distantes

Assumiremos que a con
rimeiros vizinhos, confor stante de troca mais intensa & a correspondente a interagéo entre
0 , me consta na literatura, que é J, = (~6.1+0.3) K [Shapira & Oliveira

gg7] e testaremos se 2 i
il a segunda maior interagio de troca (em intensidade) é a interagdo entre

undos, terceiros o L
sed ou quartos vizinhos. O critéerio que usamos para considerar qué

Ja=J273 J, e descartarmos as demais possibilidades foi o fato de que todas estas

F_>055|_bl|'da’d_es PfDS_suemp o mesmo status quando assumimos que todas tém o mesmo numero de
ligagoes cation-anion-cation (CAC) [Geertsma, 1990].

A figura 35 traz os dados experimentais para a amostra com x 0.6% (a mais apropriada
para ser confrontada com as simulagdes devido a sua baixa concentragao idnica) e as simulagoes

para todas as possibilidades para a segunda interagdo mais intensa (JA)_ Todas estas curvas

estdo normalizadas € em unidades arbitrarias. A derivada (inclinagdo) da rampa de magnetizagao
em relagdo ao campo magnético relaciona-se a0 numero de pares, n. A proporgéo do numero de
pares é: 6 pares de J,, 24 pares de J; € 12 pares de Ja. Primeiramente faremos a comparagao dos
dados experimentais com simulagdes que sO consideram as duas interagbes de troca mais
intensas, isto €, as interagbes J, € J 4. Isto significa que estaremos comparando 0s dados a uma

curva de magnetizagao simulada no modelo Ji-Ja. A implicagéo disto é que a nossa curva artificial
s6 possui duas constantes de troca &, portanto, duas rampas de magnetizag@o. A rampa dos pares

de J, ocorre apenas na regido de alto campo. A rampa associada a J 4 € aquela que termina em

H , =30kO0e Devemos comparar a inclinagéo da rampa das simulagbes com a inclinagéo da

rampa dos dados para fazer a identificagdo da constante de troca, porém devemos considerar
apenas a rampa da curva experimental gue termina préximo a H 4 e ignorar as outras duas
~10kO0e e Hc ~5kO0e. Este procedimento traz a

rampas que terminam por volta de Hp %
calculo numerico € computacional. Uma vez identificada a segunda

5-la e usar um modelo de trés interagbes de troca €

vantagem de facilitar O '
ntensa, pode-s€ fixa-

interacéo de troca mais |
assim por diante.
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Cd1_anXTe com X = 0.60/0

foaE ! | .
1 X T
0,95 I
© | ; )
5 Lsmulagées aT=150 mKT
7 B0
>
i el ]
J, =J
0.85 | JA _ j i
Ay
| —— dados experimentais |
tomadosa T =20 mK
0,80 - ' - ' : !
0 20 30 40
H (kOe)

Figura 36: [dentificagdo da segunda constante de troca antiferromagnética mais intensa
como sendo Js, ou sefa, Ja = J,. Temperatura das simulagdes: T = 150 mK, para simuiar o

efeito da temperatura (alargamento dos degraus) nos dados experimentais tomados a T =20 mK.

nte a segunda constante de troca mais intensa como
de as rampas terminam é
quanto a rampa sobe, ou seja, sua inclinagao
sua probabilidade de ocorréncia (relacionado
(18)). A temperatura escolhida para as

os dados foram tomados, T = 20 mK.

Podemos, na figura 36, identifical clarament= < = g

sendo a interacio de troca entré ©° quartos V'(Z)'”hos' S

relacionada com o valor da interagdo de troca.
amostra, isto €,

relaciona-se a sua POpUlagéo ne . ressao
fortemente ao parémetro n da estatistica da exp

simulaces, T =150mK, & superior @ temperatura em aue
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100 F X com x =0.6%
i Y 1
0,95 | |
0,90 | ]
: _ |
& 0,85 | -
S B -
0.80 | — dados experimentais 3
/ tomadosa T=20mK
075 L —— modelo J,-J,-J, com T =150 e
_ ——— modelo J1—J4-J3 com T=150mK
0,70 - : ' ‘ ; ‘ : :
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Figura 37: Tentativa de identificagdo da terceira constante de troca antiferromagnética

mais intensa. Temperatura das simulagdes: T = 150 mK, para simular 0 efeito da

temperatura (alargamento dos degraus) nos dados experimentais tomados a T =20 mK.

Este artificio foi usado com & finalidade de simular artificiaimente 0 efeito da temperatura

nos dados experimentais (alargamento dos degraus) & tomar as simulagbes mais semelhantes aos
dados, porém para a analise da derivada este artificio de aumentar 2 temperatura é irelevante,

pois os degraus nao deslocam seus centros com a mudanga da temperatura. : . e
Nota-se claramente da observagao da figura 36, que 03 pares de J; $a0 muitos (inclinagao

em m inclinaga im is) e que os pares de J, sdo

i z a0 dos dados experi entais)

grande demais se €O parada a inclina¢ s o : ‘ i

Poucos ( inclinado demais s€ comparado 2 inclinagéo dos dados experimentais). Ja os pares
os (pouco IncCll

3 inclinag resentada pelos dados
inclinaca semelnante 2 inclinagaoc ap
de J. possuem uma inclinagac pastanté
" te mais intens

.~a identificada como T g
experimentais. Portanto; a segunda constan a fica o
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.Cd1-anxTe com

1,00 | B X =0.6%
5 | ‘ : l
0,95 | !
30,90 | !
2 - i
- |
e D89
= : o
0,80 |- dados experimentais tomados a T=20 mK -
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Figura 38: |dentificagdo da terceira constante de troca antiferromagnética mais intensa
como sendo J, € J, ou seja, Jp = Jy=Js Temperatura das simulagdes: T =150 mK, para simular
o efeito da temperatura (alargamento dos degraus) nos dados experimentais tomados a T =20 mK.

Podemos agora fixar a constante de troca entre 0S primeiros vizinhos e a constante de

troca entre os quartos vizinhos. Deste modo teremos que Jg = Jy = da.

Na figura 37 apresentamos as simulag%os confrontadas com 0s d”ado's expen(;nentaus‘
Podemos ver que em ambos 05 casos a inclinaga® apres?n’t'ada pel2 smulagac;e menor do Q:e Ja
inclinagao dos dados experimentais. A inclinagéo devido d s’lmulagao que consud:ra ::: pa:St’ ‘; 3
& ligeiramente menor do que€ a inclinagéo dos dngS. poremdposszl :‘efz ‘ifaé”% F?Jé Z ?nc;\nl: "fg
(contribui muito para a curva da simulag&o) de\”d? . .fato :O?Léo que a inclh:]agéo dos dafiis
devido a simulagéo qué considera 0 pares de J, & muito me
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experimentais € possui um Peso est [dentificaggo das Constantes de Troca
: 5 i statis
s|mUIac;ao) devido ao fato de e tico pequeng (contribui muit
. i
Novamente utilizamos S G‘- apenas ¢ 0 pouco para a curva da
i Simulg

gevido a0 fato de que nosso modelo tegr
rico

coes temp
) eraturas superi . . 0
% A . iores as reais.
assemelha-se a anisotropia que estg o reais. Isto foi feito
sen

€ isotropic
PIco e, neste modelo, o efeito da temperatura

i te
N&o podemos descartar, Sortante NOs dados experimentais.

inclinagao dos dados experi ‘
| : perimentais faremos g Suposicéo de
B e que J, =J. “Rodaremos”, portanto,
==
2=

Esta simulagdo é mostrada na figura 38.

Observando a figura 38 fj

fi

. ol Ca claro que a curva que melh

expenmentals o JB B or concorda com os dados

Po [ - -
esta simulacao e os dados na regi& i L
glao de campo baixo. O motivo & que essa regido é o local onde

varias rampas relacionadas as i 5
as interagdes de troca entre vizinhos mais distantes (mais fracas)

erminam e se superpoe.
t e - perp Fsso foge ao nosso controle e nio se pode nem mesmo fazer alguma
atribuicdo minimamente criteriosa para J -

Usaremos ago
. gora a amostra de Cd, . Mn,Te com x = 1.4% para corroborar nossos resultados
obtidos com a amostra de Cd,..Mn,Te com x = 0.6%. Isto & mostrado na figura 39

Observando a figura 39 constatamos que as constantes de troca para vizinhos distantes em
Cd,.Mn,Te estdo agora devidamente identificadas. Quando geramos a simulagdo (curva artificial)
podemos alterar ligeiramente os valores das interagdes de troca e fazer um “ajuste fino”. E com
essa verificacdo da confianga de um resultado que estimamos as incertezas de nossas medidas.

Nossos resultados e respectivas incertezas para J 4 € Jg estao dispostos na tabela 11. A
constante de troca Jo permanece nio—identificada, mas provavelmente esta relacionada a

vizinhos mais distantes.

Tabela 11: Resultados finais para as constantes de troca entre vizinhos distantes identificadas para o Cd,.Mn,Te.

Constante de Troca Valor \
(-0.16+0.01)K

o

B L
( )

~0.37+0.02)K

e e

(-0.07£0.02)K
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Identificagdo das Constantes de Troca

T - Mnx—re

09

07 b ; dados com x =0.6%
simulacéo no modelo J,-J,~J,=J,

dados com x = 1.4%
simulagdo no modelo J,-J,~J,=J;

0 10 20 30 40 50
H (kOe)

Figura 39: Comparagéo entre as amostras de Cd,Mn;Te com x = 0.6% ex =14%

com as constantes de troca antiferromagnéticas ja identificadas como sendo Jy=JseJs =h=Js
imular o efeito da temperatura

Temperatura das simulages: T =150 mK, para s
(alargamento dos degraus) nos dados experimentais tomados a T = 20 mK.
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5 COMPARAGAO ENTRE NOSSOs VALORES
E
RESULTADOS ENCONTRADOS NA LITERAT -
URA

- As comparagdes serdo feitas em sua maioria
resultados.

através de graficos onde mostraremos os divers
os

Larson et allii [1985, 1986
; e 1988] f e -
as interagdes de troca em Cd, ,Mn.Te 1 foram os primeiros a apresentar previsdes tedricas para

Cerca de dez anos i
ma ; ;
g is tarde, I_?usm~ [1996] se dispds a refazer os calculos feitos por
uma aproximagéo usada por Larson e usou um célculo exato. A

iferenca entre .
(:k:servgda i Ousraris;lt;d0§ obtidos por Larson e os resultados obtidos por Rusin pode ser
9 . Na figura 40 a abscissa foi feita de modo a corresponder aos proprios

.« s . 2
vizinhos, ou seja, 2(r /a)? = n corresponde ao n-&simo vizinho.

Larson e Rusin usaram para a interagéo de troca a seguinte relagéo [Rusin, 1996]:
Jr)=J,1(r) (29)
onde J, € uma constante com dimensbes de Kelvin & f(r) é uma funcdo adimensional que

depende fracamente do material do qual a matriz semicondutora é constituida.
Larson et allii [1985 e 1988] encontraram que:

F(r)=108exp(-5.16r*) (30)
Substituindo a expressao (30) na (29) teremos a interagéo de troca na concepgéo de Larson.
Rusin [1996] encontrou que:

2

= 1=

fr)= il : o 3 cos(2ﬂr)+—(—~)—sm(27zr) (31)
2| rell-4r 2,.3(1_4r2)z

Substituindo a expresséo (31) na (29) teremos a interacdo de troca de acordo com Rusin. Rusin

ainda propde uma “envoltéria” para sua funcéo que € proporcional a e

Rusin concluiu, portanto, que as previsdes propostas por Larson s@o boas apenas para
vizinhos muito préximos. Larson propds o acentuado decaimento gaussiano que se vé na figura

40. De acordo com Rusin este decaimento & oscilatério e bem menos “ingreme”.

De acordo com NOSSOS resultados fica claro qué arr_lbas as prevnsogs apr%sezta?]-se
incorretas. Note que O decaimento oscilatério proposto por Ru§|n faz_ t?orrln quci af ;r::;agjsst:taﬁz:
Bl auitos v il b i qu? itk f'c;:sa mzis distante ainda de
neste nosso trabalho. Ja o decaimento menetars gy La;s:i) nu:a nada mais é do que um
nossos resultados experimentais. O ajuste de Rusin que aparece nafig

i i enciando-a.
envoltério que acompanha a fungao original encontrada por RusI, g
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: = onde J = 8 K
: E © J,=1J,17k, (em Kelvin)

: : : : T T
4@ € 0 parametro : ‘ ' :

10'1 , \ : del rede da CFC [;.\: ® e O sio
. : N ; ': : 0 10 vizinhos mais préximos

10 , : . .
10° : 3 g
-_ -4 ; : ‘
= 10 %
=
N
Y 1043
10”7
10° :
Rusin
9 . :
10 EnVOItOF!a —'—I— . r 85= 0.045 r-35
10 de Rusin , ,
Larson , _ . : :
10™ : 1 ! i R i i i
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

2(r/a)

Figura 40: Comparagao entre os resultados obtidos por Larson et allii [1986]
e Rusin [1996] para os dez primeiros vizinhos do Cd,.Mn,Te.

O trabalho de Yu & Lee [1995], também baseado no modelo desenvolvido por Larson et allii
[1985, 1986 e 1988], traz novos resultados. Resultados estes que também sdo diferentes dos
nossos. Larson e Rusin partiram da aproximagdo de que as funcbes de onda possuiam simetria
esférica; ja Yu & Lee levaram em conta a anisotropia das fungdes de onda envolvidas (cujo overiap

origina a interagdo de troca). Por esta razdo a dificuldade d?s célculosj & muito maior e Yu & Lee
tiveram, portanto, que fazer calculos para um material especifico (Cdl.,{\dnxTe) e para
concentragdes ionicas especificas também. Yu & Lee [1995] fizeram oS cetlculos para das
concentragdes idnicas de 5%, 35% € 65%. Obviamente usaremos para a comparacdo os resultados

ma da faixa em que trabalhamos. Mesmo

a is proxi
obt =59 ser a concentragac mais proxima d ’
a::;::s ptara ): jj;:a:::;):;ntra se fora do regime de alta diluigdo em que trabalhamos (é o dobro do
este valor | i

nosso valor mais alto).
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al
10’ ho e os de Larson, Rusin e Yu & Lee
: I
10° L 5 = 5
a é o parametro 1
B : de rede da CFC E
10'L a . :
Sl s
e 1oL . 5 :
B E ' : ]
10| ]
A  Este trabalho 3
i @ YusiLee(parax=5%) , :
10™ L Rusin ! n
3 Envoltéria de Rusin 3
- Larson :
10° i i : : .
2 1 2 3 4 5

2(r/a)

Figura 41: Nossos resultados comparados aos resultados obtidos
por Larson et allii [1 985, 1986 e 1988], Rusin [1996] e Yu & Lee [1995].

Note que o comportamento oscilatério encontrado por Yu & Lee traz a mesma informagao

que a dada por Rusin.
A figura 41 nos mostra todos es

conhtrastando com noOSsOS resultados ex

tes resultados tedricos de Larson et allii, Rusin e Yu & Lee
perimentais obtidos neste presente trabalho. Para Larson

et allii vemos que o decaimento das interagdes de troca & monotonico, ou Sej, 2| > 73] > Val-

Lee a interagao entre quartos vizinhos € mais intensa do que

Podemos ver que para Rusin € Yu & ! : .
L ambas, por sua vez, s30 menos intensas do que a interagao

a interagio entre terceiros vizinhos €
lsz>1J4l>|J3|-
ntais mostram que |4 >|J5| =|J3| diferindo de

i Estas sd0 as previsoes tedricas encontradas
entre segundos vizinhos, ou S€ja,

s resultados experime

clusive das previsoe
sejam relaciona

na lite . Ja nosso
ratura. Ja 0s s feitas por Bruno & Lascaray [1988], que

todas as previsdes teoricas in das através da proporcdo J, =2J; =4J,
prevéem que as interagdes de troca
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zinco, ou seja, Zn,.Mn,8 com g - e 0s
B (n tariilia : B=S, SceTe Pois résultados experimentais da série do
mate . @ dos semicondutoreg estes materiais s3o da mesma famili
troca também € a que existe entre S8 “VI). Na série do zinco as 3 az] s
-  d v e [ 2
na figura 42 e € também apresentads gunda interacao de

do tipo I
Quartos viz;

nhos. S
em forma ; E_Sta Comparacéo € mostrada graficamente
Quantitativa na tabela 12

Tabela 12: Os resultados encontradog para as

ndilatti et allii, 1998] e interagées de . " :
[Bin J em contraste com os nossos resultados ezca Ptara a serie do zinco, Zn;;Mn,3 com B =8, Se e Te
contrados para o Cdl_ Mn. Te

Material ﬁ\j
TS 1/ kg (K) J2/ kg (K) J kg (K) T (K
e Bl -16.9 to Ja/ by (K)
Zn;.Mn,Se 122 e —3-3‘; -0.41
Zn; Mn,Te L4 T 0- -043
Cd1._¢MnxTC —-6.1 5 -0.16 -0.51
& 16 -0.16 ~037

| Po?emos~notar, da observacdo da tabela 13, que, para a série do zinco, quanto mais
intensa a interagcao de troca entre primeiros vizinhos, menos intensa é a interagdo de troca entre

quartos vizinhos. Pode-se notar que para todos os materiais da tabela a segunda interagao mais
intensa & a interagao entre quartos vizinhos.

Observando também a figura 42 & imediato que, para a série do zinco, a segunda interagao
mais intensa de todas & a entre quartos vizinhos. Porém a terceira mais intensa é a entre
segundos vizinhos e a quarta mais intensa é a entre terceiros vizinhos sendo que os valores das
interacdes entre segundos e terceiros vizinhos sdo mais préximos entre si do que entre eles e as

interagdes entre quartos vizinhos, ou seja, \J4\ > |J2| > |J3|. Estes resultados, da série do zinco,

sdo semelhantes aos nossos resultados para o Cd,.xMn.Te.
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R sultados da Série do Zinco: Zn Mn B
1-x X

comg=g

: \ﬂe Resultados do Cd1 Mn Te

0,06 e : =X X :
5 A a
0,05 | v
0,04 | ]
Sl 1
: ® |

. noar
17 A - !
0,02 . _
. @

& ]
0,01 | : : : - |

? a € o parametro
| g de rede da CFC g

v

0,00 _ ': . A

i : i

2 3 4

2(r/ay

tre os resultados obtidos para a série do zinco

i 42: Comparagao en
G e para o Cd,;Mn;Te neste trabalho.

[Bindilatti et alli 1998] e os resultados obtidos
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g CONCLUSOES |

Foram medidas trag
novas constg
, n
em CdiMn.Ie através do metoge g e antiferromagnéticas entre vizinhos distant
1Istantes

* - - OS de I z
magnetizacao extraidas de medidas feit graus de magnetizagio aplicado a curvas de

peratur. i
Nossos resultados sao: _J_A; i (_ 037+ J a de, aproximadamente, 20 mK.
kB -—OOZ)K,—I%.:(_016+001)KeJC ( O )
sl —=(-0.07£001)K
7 .

e' A e ma et'

clusters até quartetos e e

v simula(:;c“)es P Sl;neum rr.10~delo de clusters que considera até quatro interagdes de troca.

tioo de cluster possui ump d?OSlgao das curvas de magnetizagao de cada cluster. Cada diferente
P lrerente peso estatistico, ou seja, uma diferente populacdo. Estas

p?npouizzoes sao determinadas assumindo-se uma distribuicio aleatéria do ion magnético (Mn"") na
a i

¢ao (simulagbes). Estas
niana de Heisenberg para

ldentificamos a [ 5 e ;

o ; . .segunda Interagdo mais intensa como sendo a interagdo entre quartos
os; a terce i : 5 ; i
vizin s erceira mais mt_ensa como sendo a interagdo entre segundos e terceiros vizinhos
(concluimos que estas duas interagbes possuem, aproximadamente, a mesma intensidade) e, por
fim, acreditamos que a interagdo menos intensa corresponda a uma interagéo entre vizinhos mais

distantes ainda.

Comparando estes resultados com a série do zinco encontramos que, para estes materiais,
a segunda interag&o de troca mais intensa é J,. Vemos que apesar da grande variagdo entre os
valores de J,, as interagdes de troca entre quartos vizinhos tém seus valores todos muito préximos.

Uma importante concluséo deste trabalho & a de que nossos resultados contradizem todas
tura. Concluimos, portanto, que ainda ndo ha uma

as previsdes tedricas encontradas na litera
teracbes de troca entre 0S jons magnéticos em

teoria que descreva satisfatoriamente as in
semicondutores magnéticos diluidos.
Um outro resultado que obtemos € 0 de uma

DJ- . - - . a
: ! . G _ Esta estimativa foi feita através da
Dzyaloshinski-Moriya para 0s pares de Ji: i 04K

estimativa para a constante anisotropica de

dos pares de Ji. Este valor que obtivemos para o

observacio da largura do primeiro degrau
g ; ido para o Cd,.-Mn,Se.

Cd,.Mn,Te & comparavel ao resultado conhec
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APENDICE: PUBLICAGAQ INTERNACIONAL

Este artigo foi publicado ne Peribdic

) ’ | 0 Phys; ;
2000. Este artigo & exibido a sequir er < hysica B; volume 284.7

88; pagina 1523 il d
Uaerme e ; pag em abril de

O Proprio reprint do artigo). Este trabalho

apresentados nesta dissertagdo de mestrado.

: _ Isto explica-se devido ao fato de que foram
realizadas medidas com uma nova amostra 3 qu

: al ndo estava disponivel na época da publicacéo
deste artigo. Estes resultados foram continuamente aprimorados até atingir seu formato final que
é apresentado neste trabalho.

A amostra com x = 0.5% usada para o artigo foi substituida na dissertacéo por uma outra
amostra com x = 0.6%, pois foram descobertos pequenos problemas técnicos na amostra com
1 =0.5%. Alem disso, foram feitas novas simulagbes e analises mais acuradas que conduziram
aos resultados apresentados agora nesta dissertacgao.
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Distant neighbors eXchange interactiops

H. Malarenko Jr2 in Cd, —=NMn, Te
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Abstract

From magnetization measurements in b

; ulk sample

romagnetic exchange constants, beyond the nearestl?nesigohfbifsl.;anJe v
ing strength, they are J'® = —0.39 + 002, J® = 1

, at T =20 mK, three new antifer-
= — 6.1 +0.3 K, were measured. In order of decreas-

' . j _ —0.18 + 0.01 and J¥ = — 0.06 + 0.01 i
= = —0.06 +0.01 K. Co t
with theoretical simulations based on the cluster model with random distribution, made so far, ha?gsi:ts)loighzz th}:aia(ta:;

(3) : : :
it a;:orlgislgsor;{isvurf;llnvgcgcalllggt; the thlrd—nelg.hbors constant J3; (b) similar to the case of Zn-compounds (V. Bindilatti
2 ys. i ; ( ) 5425), there is strong evidence that J'® corresponds to J,, contrary to theoretical

predictions. © 2000 Elsevier Science B.V. All rights reserved.

Keywords: Diluted magnetic semiconductors; Exchange interaction; Magnetization steps

Although the distance dependence of the exchange
constants in Mn-based II-VI diluted magnetic semicon-
ductors has been discussed for more than a decade, only
recently direct determinations of exchange constants be-
yond the nearest-neighbors J, have been made [1]. The
magnetization steps (MS) [2] observed at very low tem-
peratures in Zn; - Mn, X (X =S, Se, Te) yielded results
in complete disagreement with theoretical predictions
[3,4].

The results reported here are from magnetization
measurements made on bulk samples of Cd, - Mn,Te at
20 mK [5]. The experimental magnetization curves, up
to H = 50 kOe, for two of the samples studied'are shown
in Fig. 1. Other experimental traces up o higher fields
detected the first MS from J, -pairs around H = 90 kOE,
as expected from the known value of Ji —f
— 6.1+ 0.3 K [6]. Thedatain Fig. 1 show a structure 0f
superposed magnetization ramps, due_ to sequences O
MSs from different kinds of Mn®" pairs. Thelle iti}rxz
very broad, despite the very Jow temperature, as w:fs the
case for Zn,- Mn,Te [1]. A careful analysis

* Corresponding author. S
E-mail address: vbindilatti@ifuspbr (V- Bindilatti)

jer Scienc
0921-4526/00/8 - see front matter © 2000 Elsevier i
PIL: SO921-4526(99)02728-3

magnetization curves (and their numerical derivatives)
made it possible to identify the end of three ramps,
yielding the values J® = —039+002 JE =
—0.18 + 0.01 and J® = — 0.06 + 0.01 K for the corre-
sponding cxchange constants.

To identify which kind of pairs the J™'s correspond to,
we have generated computer simulations of the magnet-
ization using a cluster model with four exchange con-
stants (J,-J4), and all possible clusters up to quartets.
For the population of each cluster we assumed a random
distribution of Mn-ions in the FCC cation sublattice.
J, is kept at its known value, and the newly determined
J@s, are assigned to all the possible permutations of J2,
J, and J,. The details of the simulations will be given
elsewhere. :

Comparison of the data with the relevant simulations
are shown in Fig. 2. The crucial point for the identifica-
tion of the J's is the slope of each of the ramps, which is
determined by the cluster populations. The analysis has

established that the third largest exchange constant, Je,
hbor pairs, J3. The large size of the

is between third-neig ;
associated ramp 18 related to the large number of third

neighbors (24) in the FCC lattice. As for J©), the compari-
son between the slopes of the corresponding ramps from
the data and from the simulations is not quite conclusive

e B.V. All rights reserved.
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0 10 20 30
H (kOe)

40 50

Fig. 1. Magnetization curves for two samples of Cd
1

The magnetization is corrected for the diamagnetic CO—X Mn, Te,

of the lattice and normalized to its value at H = 50 lI:tOnbL;\t/]ion
I el Se

for x = 0.5%. _For x= 1.4%., however, the agreement is
much better with the simulation 1432, strongly indicating
that the second largest interaction, J®, is actually be-
tween fourth neighbors. This is similar to what has been
found for Zn compounds, and in total disagreement with
the theoretical predictions.

The other samples studied had x = 2.5% and 3.6%.
Their magnetization traces have the same ramp structure
shown here, indicating that the exchange constants are
not concentration dependent in this range. For such
concentrations, though, the cluster statistics are poor due
to the large fraction of clusters bigger than quartets.
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__"—ﬁ——r—l T
1o+ i ]
2
= 09
= x=0.5%
S — DATA ]
. —— Simul. 1234
-------- Simul. 1432 ]
| 1 " 1 2 1 4
s T T T T T T T T
“
§ 4 x=1.4%
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---------- Simul. 1234
-------- Simul. 1432
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Elg. 2. Comparison of the experimental traces with theoretical
simulations, assuming random distribution and attributing the
known values of J, J® J® and J®, to J, in the order
specified in the legends.
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