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Resumen

Las propiedades magnéticas de la aleaciéon FeMnAl se han podido explicar desde el
punto de vista tedrico mediante modelos de Ising diluido y competitivo, sin embargo se
presentan algunas discrepancias con los datos experimentales. En el presente trabajo se
realizan ajustes de campo hiperfino medio reducido en funcién de la concentracién de alu-
minio para diferentes concentraciones de hierro y un diagrama de fases de la temperatura
como funciéon de la concentraciéon de manganeso para una concentracion fija de alumi-
nio utilizando un modelo, que a diferencia de los antes mencionados, incluye el efecto
de la anisotropia magnética en este sistema, obteniéndose un mejor ajuste con los datos

experimentales.

El modelo utilizado fue el de Blume-Capel de espin 1, donde los valores propios del
operador espin se asumieron como: +1 para la interaccién ferromagnética del Fe, —1 para
la antiferromagnética del Mn y 0 actiia como diluidor magnético que en este caso co-
rresponde al Al. La probabilidad que se empleé tiene en cuenta la interacciéon FeFe (p?),

MnMn (2?), FeMn (2pz) y para el diluidor (¢(2—¢)), donde p+qg+z = 1. La aproximacién

X



para resolver el modelo fue la aproximacion de pares, basada en la desigualdad de Bogo-
liubov para la energia libre, para obtener el comportamiento del campo hiperfino medio
reducido como funcién de la concentracion de aluminio; y la aproximacion de grupo de
renormalizacién de campo medio extendido para el diagrama de fases de la temperatura

como funcion de la concentracién de manganeso.
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Abstract

The magnetic properties of FeMnAl alloy have been studied by considering diluted
and competitive Ising models, however there are some discrepancies with the experimental
data. In the present work reduced hyperfine field as a function of aluminum concentration
for different iron concentrations and a phase diagram of the temperature as a function
of manganese concentration for a fixed concentration of aluminum are obtained by using
a model that includes the effect of the magnetic anisotropy, which is in a much better

accord with the experimental data.

Spin 1 Blume-Capel was used, where the values of the spin operator were assumed
as: +1 for ferromagnetic interaction (Fe), —1 for the antiferromagnetic one (Mn), and
0 took as magnetic diluter, which in this case corresponds to Al. The probability used
takes into account the FeFe (p?) interaction, MnMn (z?), FeMn (2pz) and the magnetic
holes (¢(2 — q)), where p + ¢ + « = 1. The approach to solve the model was based on
Bogoliubov inequality for the free energy to obtain the behavior of the reduced hyperfine

mean field as a function of the concentration of aluminum, and the extended mean field
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renormalization group for the phase diagram of the temperature as a function of the

concentration of manganese.

XIII



X1V



CAPITULO 1

Introduccion

Historicamente los fenomenos magnéticos fueron conocidos por los griegos, empezando
con Tales de Mileto con el descubrimiento de cierta «piedra» que atraia al hierro, Sécrates
y Platén hablan de un mineral de color negro y su propiedad que puede transmitirse al
hierro. Tanto la «piedra» como el mineral de color negro se le conocian como PIEDRA
DE IMAN 0 MAGNETITA y se le atribufa muchas propiedades: Curaba el reumatismo, la
gota y que permitia hablar con los dioses. Tanto Tales como Socrates y Platén describen
los efectos magnéticos, sin embargo, Empédocles trata de encontrar una explicacion a
este fenémeno y responder a la pregunta jpor qué atrae el hierro al iman? Para él, el
hierro es «xempujado» hacia el iman porque produce emanaciones y porque el iman es una
sustancia porosa, de forma que el tamano de sus poros corresponde al de las emanaciones
del hierro, asi éste es arrastrado tras las emanaciones y atraido. Una explicacion muy

similar fue recogida por Lucrecio. Por tanto, desde hace un buen tiempo, se ha tratado



de dar una explicacion coherente a los fenémenos magnéticos.

Hoy en dia se conoce que cuando un material es sometido a la accién de un cam-
po magnético externo adquiere una magnetizacion paralela al campo cuya intensidad es
proporcional a la magnitud de éste y se denomina PARAMAGNETICO; si la magnetiza-
cién es alta, incluso en ausencia del campo magnético externo, el material se denomina
ferromagnético. P. Weiss defendié el concepto bien establecido en ese momento el cual
estaba apoyado en datos experimentales: La magnetizacion en los cristales era siempre
proporcional y en la direccion del campo aplicado. Este descubrimiento fue realizado du-
rante el estudio de la magnetita para mostrar que aunque ésta cristaliza en forma cubica,
presenta una magnetizacion que normalmente no se encuentra en la direccién del campo.
Esta anisotropia en comparacién con la isotropia que presenta los materiales paramagnéti-
cos, condujeron a Weiss intentar correlacionar la estructura cristalina con las propiedades
magnéticas.

P. Curie, estudiando las propiedades térmicas de los materiales magnéticos, estable-
ci6é que la susceptibilidad magnética de un paramagnético depende del inverso de la tem-
peratura. También hallé, sélo para los ferromagnéticos, un descenso de la magnetizacion
hasta una temperatura que llegaba a un valor critico [T, (TEMPERATURA DE CURIE)],
donde la magnetizacién se hace igual a cero y, por encima de Ty, los ferromagnetos se
comportan como materiales paramagnéticos.

En un intento de explicar este fenémeno, Weiss asumié que las interacciones entre
las moléculas magnéticas se podrian descubrir empiricamente y, por tanto, introdujo un
CAMPO MOLECULAR sin intentar describir las leyes microscopicas. Este campo actuaria
sobre cada molécula como un campo externo y seria proporcional a la magnetizacion
y al tipo de material. La mayoria de los ferromagnetos obedecen este comportamiento
y se denomina la LEY CURIE-WEISS. También propuso que su campo tenia diferentes
direcciones en algunos pedazos del solido, para responder la pregunta ;por qué no es
el hierro espontaneamente ferromagnético? Barkhausen probd la hipotesis de Weiss por
medio de amplificadores electréonicos; oy6 los «clics» cuando un campo externo obliga a

los dominios de Weiss a alinearse. Este comportamiento es irreversible lo que explica el



fenémeno de histéresis. Medidas de la razén giromagnética probaron ademas que éste no
es magnetismo atomico o molecular, sino que sélo el espin electronico participa de él.

Asi, si una particula cargada gira alrededor de un eje que pase por ella, se asocia
un MOMENTO MAGNETICO INTRINSECO o ESPIN, el cual es, en parte, responsable de los
fendmenos magnéticos en la materia. Cuando un conjunto de estos espines por unidad de
volumen se alinea en la misma direccién, se obtiene una MAGNETIZACION macroscopica
que se puede medir en funcién de la temperatura.

El modelo més simple de describir tedricamente el fendmeno magnético se denomina
MODELO DE ISING. En este modelo se considera N atomos de espin 1/2 (mecédnico cudnti-
co) en presencia de un campo magnético H en la direccién z; la energia en conjunto es
minima cuando los espines vecinos estan alineados. Las diferentes separaciones espaciales
implican diferentes energfas electrostéticas de interaccién y la ENERGIA DE INTERCAM-
BIO (J), mide esta diferencia. Esta energia es muy grande (J > 1 eV) comparada con
la energfa asociada a la interaccién magnética entre los espines vecinos (107* eV). Sin
embargo, como las fuerza magnéticas entre dos espines decae rapidamente (del orden de
r3, siendo r la distancia entre los espines), el efecto del intercambio ocurre a muy corto
rango y, por tanto, la restriccién a interaccién entre vecinos cercanos es bastante realista.
Por tanto, las interacciones magnéticas han sido desde los puntos de vista experimental,
tedrico como de simulacion en el estudio de materiales que tienen una amplia aplicacién
en la industria. En particular la aleacion ternaria FeMnAl presenta varias fases magnéti-
cas: Ferromagnética, antiferromagnética, paramagnética, vidrio de espin y vidrio de espin
reentrante en funcién de la estequiometria y la temperatura.

Tanto las propiedades magnéticas como estructurales del FeMnAl han sido amplia-
mente estudiadas por espectroscopia Mossbauer, difraccién de rayos X y susceptibilidad
magnética [1 — 4]. Los resultados experimentales de esta aleacién exhiben un comporta-
miento antiferromagnético, con un campo hiperfino casi constante (H = 26 kOe), en el
intervalo de composicion 0,5 < p < 0,65 y 0 < ¢ < 0,075, donde p, ¢ y x son, respectiva-
mente, las concentraciones de Fe, Al y Mn, con la condicién p + ¢+ x = 1.

Desde el punto de vista tedrico se ha podido explicar algunas propiedades magnéti-



cas utilizado el modelo de Ising con dilucién por sitio o por enlace [1, 5, 6], el cual es
solucionado por la desigualdad de Bogoliubov para la energia libre en la aproximacién de
pares [7], el grupo de renormalizacién de campo medio [8 — 10], entre otros, donde se han
obtenido ajustes buenos con los datos experimentales reportados, pero quedan algunas
discrepancias.

El presente trabajo tiene como objetivo ajustar los datos experimentales del campo
hiperfino reducido como funcién de la concentracion de Al a temperatura ambiente para
diferentes concentraciones de Fe y obtener el diagrama de fase de la aleaciéon FeAlMn para
diferentes concentraciones de Mn, de manera que se reduzcan las discrepancias debidas al
modelo de Ising. Para alcanzar el objetivo, se tendra en cuenta la anisotropia magnética
que presenta la aleacién ternaria FeMnAl mediante el modelo de Blume-Capel [11, 12], el
cual emplea el concepto de campo cristalino que se presenta en los iones del grupo del
hierro ya que éstos tienen configuracién electrénica 3d, siendo esta capa la responsable del
paramagnetismo. ésta experimenta un intenso campo eléctrico no homogéneo producido
por los iones vecinos. Este campo eléctrico no homogéneo se denomina CAMPO CRISTALINO
[13]. Para este modelo se utiliza un principio variacional basado en la desigualdad de
Bogoliubov para la energia libre empleado la teoria de la aproximacion de pares y la
aproximacién extendida del grupo de renormalizacién. La densidad de probabilidad que
se tendra en cuenta es la de enlaces aleatorios.

La presentacion del trabajo se encuentra dividida de la siguiente forma:

= En el capitulo 2 se introduce brevemente la teoria de los sistemas magnéticos y el

sistema ternario FeMnAl.

= En los capitulos 3 y 4 se describen los modelos tedricos utilizados: Ising y Blume-
Capel, junto con los métodos de solucion: Aproximacion de pares, método de Newton-

Raphson y grupo de renormalizacién extendido.
= En el capitulo 5 se presenta la discusién de los resultados obtenidos.

= En el capitulo 6 Se dan las conclusiones y futuros trabajos.



CAPITULO 2

Sistemas magnéticos

2.1. Generalidades

Por un SISTEMA MAGNETICO se entiende un conjunto de dipolos magnéticos mi-
croscopicos. Las interacciones entre estos dipolos dan origen al ordenamiento magnético:
Si aquellas tienden a alinearlos paralelamente, se tiene el FERROMAGNETISMO, pero si se
tiene el caso opuesto (antiparalelos), es el ANTIFERROMAGNETISMO, como se ilustra en
la figura 2.2. A altas temperaturas, estas interacciones son despreciables con respecto a la
interaccién térmica la cual es responsable que los dipolos apunten en direcciones aleatorias
teniéndose un desordenamiento magnético conocido como PARAMAGNETISMO; por tanto,
cuando la temperatura de un sistema magnético se incrementa, se puede pasar de una fa-
se ordenada (ferro, antiferro o de otro tipo) a una fase termodindmicamente desordenada

(paramagnetismo) y este cambio se conoce como una TRANSICION DE FASES.
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Figura 2.1: (a) Alineamiento paralelo de dipolos magnéticos microscdpicos (ferromagnetismo). (b) Ali-

neamiento antiparalelo (antiferromagnetismo).

2.2. Transiciones de fases en sistemas magnéticos

Fisicamente, se da una transicion de fase cuando una funcién termodinamica adecuada
se comporta de manera no suave al variar uno de sus pardametros (como la temperatura).

Esta variacién puede ser de dos tipos:

1. Una funcién termodinamica presenta un salto en un valor especifico de un parametro.
Se dice que hay una TRANSICION DE FASE DISCONTINUA 0 TRANSICION DE PRIMER

ORDEN.

2. Todas las funciones termodindmicas son continuas; sin embargo, alguna tiene una
derivada que no es suave, e. d., la derivada tiene un salto o diverge al infinito. En
este caso, se dice que hay una TRANSICION CONTINUA 0 TRANSICION DE SEGUNDO

ORDEN, como se puede observar en la figura 2.2

Para el caso magnético, la magnetizacion M puede verse como

- (2) -
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Figura 2.2: La magnetizacién en la fase ordenada es diferente de cero y tiende a cero en la temperatura

de Curie T,.

siendo F[T, H| la energia libre y H el campo magnético externo que se aplica al sistema.
Para el caso H = 0, la figura 2.2 ilustra el comportamiento de M como funcién de T,
donde se tiene una fase ordenada (presente a bajas temperaturas) y otra desordenada
(presente a altas temperaturas).

En estas transiciones de fases, es de gran utilidad considerar un operador cuya media
termodinamica se anula en la fase desordenada y sea diferente de cero en la fase ordenada.
La media hecha sobre un ensamble apropiado de este operador es el PARAMETRO DE
ORDEN. Si el parametro de orden cambia discontinuamente a lo largo de la frontera de
fases, la transicion de fases es de PRIMER ORDEN, pero si el parametro de orden es una
funcién continua, es decir, varia suavemente al pasar por la frontera, la transicion de fases

es de SEGUNDO ORDEN.

La funcién termodinamica para el sistema magnético se describe por

FIT, H] = —kgT log[Z[T, H] (2.2)

siendo T la temperatura absoluta, kg la constante de Boltzmann y Z la funcién de par-

ticién, definida como



Z|T,H| = exp|—BE,[H, 5] (2.3)
S
con 3 = (kgT)~! el inverso de la temperatura y E,, la energfa magnética dado por
E.[H,S|=—uHo (2.4)

siendo 1 el momento magnético y S los valores propios del operador espin o. Para el caso
de S = +1, el valor de M es:

uwH
M = jtanh | 2= 9.
s tan [kBT} (2.5)

Si fuH > 1, esto es, campos externos grandes, se tiene que M — u, de tal forma que
todos los espines tienden a alinearse con el campo aplicado. Por el contrario, para campos
pequenos, fuH < 1, se tiene

12
M=—H 2.6

la magnetizacion es proporcional al campo cuando éste es pequeno.

2.3. Sistema magnético ternario FeMnAl

Las aleaciones de FeMnAl son un interesante sistema para el estudio desde diferentes
puntos de vista: tedrico, experimental y tecnolégico. Tecnologicamente han sido estudiadas
ampliamente para el mejoramiento y desarrollo de sus propiedades mecanicas y magnéticas
asi como sus caracteri sticas para ser empleadas en aplicaciones de corrosion y de aceros
inoxidables convencionales [14, 15]. Experimentalmente exhiben una gran variedad de
fases magnéticas dependiendo de la composicion de la aleacion y tratamiento térmico; se
reportan las fases ferromagnética (F), antiferromagnética (AF), paramagnética (P), vidrio
de espi n (VE) y vidrio de espi n reentrante (VER) [16, 17]. Teéricamente se ha tratado
de describir sus propiedades considerando dos aspectos fundamentales: La distribucion
aleatoria de los atomos constituyentes y la competencia en la interaccion de los primeros

vecinos [1, 5, 6].



Los trabajos teéricos han utilizado el modelo de Ising (usando la desigualdad de Bo-
goulibov), para obtener el diagrama de fases a temperatura ambiente; se encontré la fase
F para concentraciones altas de Fe y la fase P para concentraciones bajas de Fe [1]. Para
este caso, los atomos de Al y Mn se consideraron como diluidores magnéticos. justar los
datos experimentales del campo hiperfino medio reducido como funcién de la concentra-
cién de aluminio, hierro y manganeso. Con un modelo de Ising diluido (usandom el grupo
de renormalizacién de campo medio), se propuso un diagrama de fases tedrico en funcién
de la concentracion de Fe para diferentes contenidos de Al. En este caso, Mn se considera
AF, fe como F y Al como un diluidor magnético. Se postularon las fases VE Y VER [8] y
después se evidenciaron experimentalmente [16, 18]. En general se ha utilizado el modelo
de Ising aleatorio y diluido para explicar el comportamiento magnético donde se asume
que los dtomos Al se comportan como un agente diluidor (hueco magnético), mientras que
los Fe y Mn hacen las veces de sitios magnético y antiferromagnético, respectivamente.

Aunque el modelo de Ising se ajusta bien a los datos experimentales del comporta-
miento del campo hiperfino reducido medio como funcién de las concentraciones de Fe,
Mn y Al se evidencian discrepancias sutiles, p. €j., la li nea de ajuste tedrica no pasa por
casi todos los puntos experimentales. Para los diagramas de fases, se ajusta bien cuando
se pasa de la fase F' a la P, sin embargo, al tratar de ajustar la li neas de transicion VE a la
P y de VER a la F| los resultados no son los esperados. En parte se debe a que el sistema
ternario FeMnAL presenta anisotropi a magnética que no es considerada en el modelo
de Ising. Para tener en cuenta este tipo de anisotropi a, se debe recurrir a otro tipo de
modelo, como el de Blume-Capel, donde hay un término de campo cristalino responsable

de la anisotropi a magnética.

2.4. Campo cristalino

La teori a del campo cristalino esta basada en la idea de que existe una interaccién de

naturaleza puramente electrostdtica entre el ion metalico central y los dtomos (o molécu-
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las) que lo rodean formando la unidad bésica de lo que se ha dado en llamar un ion
complejo. esta teori a fue originalmente desarrollada por van Vleck [13] para sélidos es-
tablece que si se tiene un metal aislado, sus 5 orbitales «d» (dyy, dys, dyz, dy2y2 y d2) son
degenerados, es decir, tienen la misma energf a. Cuando el ligante! se aproxima al metal,
sus orbitales d son perturbados por la carga negativa del ligante. La energi a del ion mas
los ligantes es menor cuando los ligantes son atrai dos hacia el metal, pero hay también
una repulsién entre los electrones externos del metal y las cargas negativas de los ligantes.

Esta de interaccion se conoce como CAMPO CRISTALINO, se incrementa la energi a de los

electrones d, como se observa en la figura 2.3.

Energia

dxz dxy dyz

Figura 2.3: Diagrama de separacién de energi as de los orbitales d, a la izquierda el orbital d degenerado
y, a la derecha, la separacién en dos grupos con una diferencia de energi a de interaccion A o campo

cristalino.

Un metal tiende a perder electrones en una reaccién qui mica pero no se hayan aislados, interactian
con aniones asociandose covalentemente al centro metdlico; los iones o moléculas que rodean al ion

metalico se conocen ligantes.

10



CAPITULO 3

Modelos tedricos

3.1. Generalidades

Para justificar tedricamente el orden magnético y estar de acuerdo con los resultados
experimentales, se introduce la existencia de una interaccién no clasica entre los momentos
magnéticos dentro del sistema. La INTERACCION DE INTERCAMBIO es una consecuencia
de la naturaleza cuantica del sistema. Cuando las funciones de onda de dos atomos se
solapan, debe existir una correlacién entre los espines de los electrones de los dos dtomos
ya que pueden intercambiar sus papeles. Normalmente, el sistema tiene menor energia si
los espines son antiparalelos. Sélo en los materiales ferromagnéticos, la orientaciéon paralela
tiene menor energia. La magnitud de la interaccién de intercambio depende del grado de
solapamiento de las funciones de onda de los electrones. El campo molecular de Weiss es

una representacion clasica aproximada de la interacciéon de intercambio en la mecanica

11



cuantica.
La energia asociada a la interaccion de intercambio entre dos atomos ¢ y j de espines
0;y 0j es:

gij = —2Joi-oj (3.1)

donde J es la integral de intercambio y relaciona el solapamiento de las funciones de onda
de los atomos 7 y j. En los atomos de Fe, Co y Ni, la integral de intercambio tiene un
valor positivo. Para que J tenga un valor positivo y haya un alineamiento de espines 17,
la relacién entre el espaciamiento atémico y el didmetro del orbital 3d debe estar en el

rango entre 1,4 a 2,7 como se muestra en la figura 3.1 [19].

+
=

54160 1.71 20 Did

kin

Interaccion de intercambio
=

Figura 3.1: Valor de la integral de intercambio en funcién de la razén D/d, donde D es la separacién

atémica y d el didmetro del orbital 3d.

3.2. Modelo de Ising

Cualquier modelo que se proponga para describir el comportamiento magnético, debe
incorporar la energia de interaccion de intercambio. La descripcién tedrica mas simple es
proporcionada por el primer modelo que predijo la existencia de una transicién de fases

y se denomina MODELO DE ISING [20]. En este modelo se considera una red de N sitios
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donde en cada uno de ellos estd ocupado por un atomo cuya representacién mecanico-
cuantica es una flecha que apunta para arriba o para abajo, en presencia de un campo
magnético externo H en la direccion z. En esta representacion, los espines modelan los
electrones sin pareja en los dtomos que tienen momentos magnéticos, como el hierro. La
interacciéon de intercambio tiende a alinear los espines vecinos en la red. Denotando por o;
el valor del espin en el sitio ¢, que puede tomar los valores +1 y —1, se tiene hamiltoniano

de Ising:

H[[O'] = _Zjij0i0j+HZUi (32)
(3) @

donde la nomenclatura (ij) se refiere a la suma sobre los pares atémicos de vecinos mas
cercanos. El término o;0; mide la energia magnética asociada a pares de espines cada uno
de los cuales crea un campo H;, por tanto la energia asociada a cada par es proporcional
a » 0;0; y la constante de proporcionalidad .J;; se denomina constante de energfa de
intercambio entre espines.

El primer término de la expresion (3.2) muestra que la energia es minima cuando los
espines vecinos estan alineados. Las diferentes separaciones espaciales implican diferentes
energias electrostaticas de interaccion y, por tanto, la energia de intercambio, mide esta
diferencia. Como .J, de origen electrostatico y del orden de 1 eV, es mayor que la energia
asociada con la interaccién magnética entre los espines vecinos, del orden de 10* eV,

3 siendo r la

ademds que la fuerza magnética entre dos espines vecinos decae como 7
distancia entre los espines, se tiene que el efecto del intercambio ocurre a muy corto rango
,y por ende, la restriccion a interaccidon entre vecinos cercanos es bastante realista.

Este modelo con o = 1/2 se ha utilizado para el ajuste tedrico del comportamiento del
campo hiperfino reducido medio como una funcion de las concentraciones de Al, Mn o Fe
para las aleaciones de FeAlMn, asi como la transicién de vidrio de espin para las aleaciones
FeNiMn. Los resultados obtenidos son buenos pero hay ciertas discrepancias porque no
se ha tenido en cuenta la anisotropia magnética presente en estos sistemas magnéticos

y que no se tiene en cuenta en el modelo de Ising. En estos estudios, se consider6 una

distribucién de probabilidad P[J;;] la cual explica la transicién continua que exhiben estas
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aleaciones en la fase desordenada [1, 5, 6].

Como las propiedades termodindmicas de un sistema magnético estan sujetas a in-
teracciones electrostaticas debido a las cargas vecinas, se conoce que estas interacciones,
en una primera aproximacion, se puede simular mediante la introduccién de un campo
cristalino A [13]. La simetria y la intensidad de A afecta los niveles electrénicos del siste-
ma. Es decir, A reduce la degeneracién (ya que no hay orientacién preferida del momento
angular y, por lo tanto, ninguna orientacion preferida del momento magnético debido a
la rotacién) de los niveles electrénicos de dos espines correlacionados.

Para poder explicar las discrepancias del comportamiento del campo hiperfino redu-
cido medio como una funcion de las concentraciones de Al, Mn o Fe para las aleaciones
de FeAlMn, asi como la transicion de vidrio de espin para las aleaciones FeNiMn, se

intentara usar un modelo tipo Ising generalizado con o = 1.

3.3. Modelo de Ising generalizado

Un modelo de Ising de espin general o esta dado por el siguiente hamiltoniano:
ch[O'] = — Z JijO'iO'j + Z Azdf (33)
(i7) i

donde la primera sumatoria corre sobre todos los pares de primeros vecinos para N sitios
reticulares, J > 0 es la constante de acoplamiento, o; los espines con valores —S, —S +
1,...,58—=1,5 y A es el campo cristalino.

Para el caso ¢ = 1, el hamiltoniano (3.3) corresponde al modelo de Blume-Capel
[11, 12], originalmente propuesto por M. Blume en el estudio de las transiciones de fases
de primer y segundo orden del sistema UO, y H. Capel en el estudio de un sistema de
iones trivalentes con campo de desdoblamiento cero o campo cristalino e interacciones de
intercambio entre los primeros vecinos. Como este modelo no tiene una solucién exacta pa-

ra dimensiones d > 2, se ha estudiado extensivamente en esquemas como la aproximacion
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de campo medio, simulaciones Monte Carlo [21], métodos de grupo de renormalizacién de
campo medio [22], entre otros.

Este modelo presenta un diagrama de fases en el plano de temperatura como funcién
del campo cristalino dos regiones (F y P) donde sus transiciones de fases cambian de una
de segundo orden a otra de primer orden en un punto especial que se denomina PUNTO

TRICRITICO.

3.4. Modelo de Blume-Capel aleatorio

La aleatoriedad en este modelo se logra asignando una distribucion de probabilidad
en las interacciones de intercambio P[J;;]. La propuesta en este trabajo es considerar la

siguiente distribucion:
P[Jy;] = p*6[Ji; — J) + 2°0[Ji; + aJ] + 2pxd[Jy; — vJ] + q(2 — q)8[ ;5] (3.4)

donde p? es la probabilidad de tener dos atomos de Fe con interaccién J, z? la proba-
bilidad de que dos dtomos de Mn tengan interaccion «.J, 2px la probabilidad entre dos
atomos FeMn con interaccién v.J y ¢(2 — q) representa todos los enlaces no magnéticos
con Al (FeAl, MnAl y AlAl), dados por ¢* + 2qp + 2qx = ¢(2 — q). Aqui p,x y ¢ son las
concentraciones de Fe, Mn y Al, respectivamente; p+ ¢+ x = 1 y «, son pardmetros de

ajuste.
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CAPITULO 4

Métodos de aproximacion

4.1. Generalidades

Los modelos fisicos para describir el comportamiento magnético, en general, no tienen
una solucion exacta en una y, menos en dos y tres dimensiones, por ende, es necesario
recurrir a métodos numéricos. Estos constituyen procedimientos alternativos donde hay
dificultad de utilizar métodos analiticos tradicionales, siendo la tinica opcién posible de
solucién. Sus resultados son aproximaciones de un «verdadero» valor que asume(n) la(s)
variable(s) de interés; la repeticién consistente de la técnica, que se denomina ITERACIO-

NES, es lo que permite acercarse cada vez mas a la solucén buscada.
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4.1.1. Meétodo de Newton-Raphson

La técnica numérica utilizada para la solucién de los modelos de Ising y Blume-Capel
se basé en el METODO DE NEWTON-RAPHSON. Este es un método iterativo abierto que
nos permite aproximar la solucién de una ecuacién del tipo f[z] = 0, con la funcién
f[z] derivable sobre un intervalo cerrado [a,b], e. .d, f[z] tiene una pendiente definida y
una unica linea tangente en cada punto en [a, b], sin embargo su convergencia global no
estd garantizada (depende de f[z]).

Se parte de una estimacién inicial de la soluciéon xy y se construye una sucesién de

aproximaciones de forma recurrente mediante la formula:

Tip1 = L5 — ]
il
4.2. Aproximacion de pares
Para obtener los diagramas de fases del modelo de Blume-Capel de espin ¢ = 1

dado por el hamiltoniano (3.3) se empleard la APROXIMACION DE PARES basada en la

desigualdad de Bogoliubov para la energia libre [7]:
F< CI)EF0+<H—H0>0, (4‘1)

donde F es la energia libre del hamiltoniano H dado por la expresién (3.3), Fj es la energia
libre de un hamiltoniano de prueba H, (convenientemente parametrizado) y (- - - )¢ indica
la media termodinamica sobre un ensamble definido por H,. En este caso, el hamiltoniano

Hy es
Ho=> Mo+ > My (4.2)
St ps

con H, el hamiltoniano para un espin aislado, dado por
Hs = —7s01 — I‘Saf + AO‘%, (4.3)
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y H, el hamiltoniano para un par de espines que se encuentra como
H, = —p(o1 + 03) — Tp(0] + 03) — Joroz + A(o; + 03). (4.4)

La primera suma en la ec. (4.2) corre sobre los N —2n espines aislados (si) y la segunda
sobre los n pares de espines (ps) desconexos, siendo N el nimero total de espines. Los
parametros variacionales 75, I's, 7, ¥ I', se determinan por la condicién de minimizacién
de la energia libre [7].

La energia libre Fjy en este caso esta dada por:

fo= —% = In[Trp]

gln[Trpp] + (1 — 2) In[Trps| —
(1= 2){7:(0)o + (0o} — 2{%(0)o + Tp{0*)o}

donde z es el nimero de coordinacién de la red y las matrices densidades ps y p, estan

dadas por:

ps = exp|—FH,l, (4.5)
pp = exp[—[H,] (4.6)

Se asume ahora que los valores medios m = (o) y ¢ = (0?) se obtienen de los hamil-

tonianos Hs y H,, esto es,
1
m = Trpso = §Trppa, (4.7)
1
q = Trpo® = §Trppa2 (4.8)

La minimizacién de (4.5) en funcién de los pardmetros variacionales s, I's, v, v T,

tomando n = Nz/2 [23] conduce a las siguientes relaciones:
(2 = 1)vs = 27, (z = 1)I's = 21, (4.9)

Las ecuaciones (4.7)—(4.9) presentan, en general, diferentes soluciones para el pardme-
tro de orden m. De esto que, un analisis del diagrama de fases debe ser realizado numéri-

camente por medio de una comparacion de las diferentes energias libres; mediante esto se
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obtienen las lineas de transicion de segundo orden. En el apéndice B se ilustran explici-

tamente las ecuaciones a utilizar.

4.3. Meétodo de grupo de renormalizacion de campo

medio extendido

En el punto critico la longitud de correlacién es infinita y en su vecindad es grande.
Consecuentemente, la criticalidad es un problema donde todas las longitudes de corre-
lacién estan presentes y, por tanto, acarrea muchos grados de libertad. El GRUPO DE
RENORMALIZACION es una técnica que reduce, paso a paso, una fraccién de los muchos
grados de libertad. La accién de generar un hamiltoniano nuevo para los nuevos grados de
libertad a partir de uno viejo se conoce como TRANSFORMACION GR. Un aspecto impor-
tante de la transformacién GR es obtener puntos donde la transformacion sea invariante.
Estos puntos se denominan PUNTOS FI1JOS y sus propiedades caracterizan la transicién de

segundo orden.

El GRUPO DE RENORMALIZACION DE CAMPO MEDIO (GRCM) ha sido eficiente y
de facil aplicabilidad en el estudio de la criticalidad de modelos de espines clésico como
cuantico, tanto ordenados como desordenados, entre otros. Los resultados obtenidos son
satisfactorios aun considerando apenas bloques menores, es decir, para un espin y un
par de espines. En particular, la temperatura critica T, es igual a la obtenida por la
aprozimacion de Bethe (AB) [24], siendo que los exponentes criticos no son clasicos. No
obstante, cuando el mismo método se aplicado al modelo de Ising de espin o > 1, los
resultados obtenidos con los bloques menores no son equivalentes a los suministrados por
la AB y, ademéds de esto, se obtiene una temperatura critica T, # 0 para los modelos
unidimensionales (tal comportamiento, no especificado explicitamente, fue obtenido en el

estudio del modelo de Blume-Capel de espin o =1 [25, 26]).
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Para aplicar el GRCM extendido, se parte del hamiltoniano (3.3):
H=—J> oiw0;j+A) o, (4.10)
(ig) i

Se toma inicialmente los bloques menores. Asi, el hamiltoniano para el bloque de un

espin (N’ = 1) conforme se muestra en la figura 4.1(a) es
~H, = —BH, =K'V, + zq07 — Do},

donde K" = p'J', D' = B'A', B = (kgT')™', kp la constante de Boltzmann, 7" la
temperatura y z es el niumero de coordinacion de la red. v < 1 es el campo de quiebra
de simetria que actia en la frontera del bloque y esta relacionado con el pardmetro de

orden del sistema ((0)). ¢ es un pardmetro adicional relacionado con el valor medio del

cuadrado del espin (o?).

I
Q q1 @ b 0]
q2
G © G ©
o’ g1 (op)]
V] O O]

(a) (b)
Figura 4.1: (a) Bloque de un espin; (b) Bloque de dos espines.

Similarmente, para el bloque de un par de espines como se aprecia en la figura 4.1(b)

(N = 2), tenemos
—fHs = Ko109 + (2 = 1)Kb(01 + 02) + (2 — 1)ga(07 + 03) — D(a7 + 03), (4.11)

donde K, D, b < 1y ¢ tienen los mismos significados arriba.

Para estos casos se tiene en cuenta el nimero de vecinos en los parametros q; y ¢

visando una escala futura entre los mismos.
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Para estos bloques tenemos:
my = fl(K/7D,aql)b/+gl(KlaDlach)b/Sa (412)

Q1 =h(K', D' q), (4.13)

donde m; = (01)1 vy Q1 = (071 son los valores medios relacionados con el bloque de un
espin y

my = fo(K, D, q2)b+ g2(K, D, g2)b°, (4.14)

QQ = hQ(K,D,QQ), (415)

donde my = (01)2 = (02)2 y Q2 = (0%)9 = (02), son los valores medios relacionados con el

bloque de un par de espines. En las ecuaciones (4.12) y (4.14) las magnetizaciones fueron
expandidas hasta el orden cubico en b’ y b, respectivamente.

En el apéndice C, se ilustran explicitamente las ecuaciones a utilizar.
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CAPITULO b

Aplicacion al sistema magnético ternario FeAlMn

5.1. Generalidades

Los resultados experimentales han sido obtenidos de la referencia [9] donde el com-
portamiento tedrico ha sido ajustado usando el modelo de Ising bajo la aproximacién de
un campo molecular homogéneo y tomando campos moleculares que dependen del sitio
atémico, a través de una densidad de probabilidad por sitios aleatorios. En este caso,
se considera a los dtomos de Al como huecos magnéticos (actiia como un diluidor) y se
tienen en cuenta las interacciones de intercambio Jgepe, Jre-Mn ¥ JMn-Mn COMO parametros

de ajuste. Se considera el parametro J tiene una dependencia sélo con ¢, dada por:
Jlg] = Ji —qJo

siendo J; v Jy otros parametros de ajuste. Los valores de éstos son J; = 15,3y Jy = 2,81.J;

10].
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Para calcular el pardmetro de orden (5) = m oc H, siendo H el campo hiperfino medio
reducido, se utiliza la aproximacién de pares y para el diagrama de fases de la tempera-
tura como funcion de la concentracion, se utiliza la aproximacion de campo medio. Los
resultados muestran un comportamiento bueno pero con algunas inconsistencias debido a

que no se tuvo en cuenta la anisotropia magnética.

5.2. Resultados

El célculo de la magnetizacion por medio de la aproximacién de pares se da en el
apéndice A para el modelo de Ising y para el modelo de Blume-Capel en el apéndice B.
En el apéndice C se exponen las ecuaciones para el grupo de renormalizacion de campo
medio extendido para el modelo de Blume-Capel.

La figura 5.1 ilustra el comportamiento del campo hiperfino medio reducido H como

funcién de la concentracion de aluminio g para una concentracién de hierro p = 0,4.

Campo hiperfino medio reducido

T T T T ¥
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20

Concentracion de Al g (%)
Figura 5.1: Comportamiento del campo hiperfino medio reducido H como funcién de la concentracién de

aluminio ¢ para una concentracién de hierro p = 0,4.

Se observa que los datos experimentales del campo hiperfino medio reducido estan
directamente relacionados con la magnitud de la magnetizacién calculada por el modelo.

La linea a trazos roja corresponde al ajuste hecho por el modelo de Ising con los valores
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de los parametros Jgere, Jvnmn ¥ Jremn, 108 cuales se muestran en la tabla 5.2. La linea
azul punteada es el ajuste reportado mediante el modelo de Ising con un campo molecular
que depende del sitio atémico [9]. La linea continua negra son los resultados obtenidos

por el modelo de Blume-Capel, donde los valores de los parametros se dan en la tabla 5.2.

JFeFe(meV) IninMn(meV) | Jpenin(meV) | A(mev)
[ | 15,3(1—2,81q) —15,3x 13,77x —
BC | 15,3(1 —2,81q) | —48,96x 13,77z —2.05

Cuadro 5.1: Valores de los pardmetros utilizados en los modelos de Ising y Blume-Capel para una con-

centracion de hierro, p = 0,4.

Se puede ver que los resultados tedricos obtenidos por el modelo de Ising bajo dife-
rentes aproximaciones (campo molecular homogéneo y campos moleculares que dependen
del sitio atémico) tienen un comportamiento bueno con los datos experimentales, sin em-
bargo no ajustan satisfactoriamente. El ajuste utilizando el modelo de Blume-Capel, que
tiene en cuenta la anisotropia magnética, concuerda mejor con los datos experimentales.
Esta concordancia se debe al hecho que el modelo de Blume-Capel de ¢ = 1, relaciona
los valors propio del espin como sigue: +1 corresponde al ferromagnetismo (Fe), —1 al
antiferromagnetismo (Mn) y 0 como el diluidor (Al), tal como se reporté para el sistema
(Feo,65Nig 35)1-Mn, and Fe,Al,Mn, [10] y recientemente al sistema FeMnAl [27].

En las figs. (5.2)(a) y (b) se observa un comportamiento similar de la figura 5.1 para
concetraciones de hierro p = 0,5 y p = 0,6, respectivamente. Los valores de los parametros
de ajuste se reportan en tablas 5.2 y 4.3. Las convenciones son las mismas de la fig. 5.1.

Se observa mejor los ajustes tedricos del modelo que tiene en cuenta la anisotropia
magnética para el caso de p = 0,6, sin embargo, cuando se us6 el modelo de Ising tradicio-
nal con los mismos parametros usado en el modelo de Blume-Capel, se nota una diferencia
grande con los datos experimentales, reforzando que el sistema FeMnAl presenta una an-

isotropia magnética.
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Figura 5.2: Comportamiento del campo hiperfino medio reducido H como funcién de la concentracién de

aluminio ¢ para una concentracién de hierro (a) p = 0,5y (b) p = 0,6.

JFeFe (meV) JMnMn (meV) JFeMn(meV) A(meV)
[ |153(1—281l¢) | —3,06z 7,65z 0
BC | 15,3(1 — 2,81q) | —4592 7650 | —2,05

Cuadro 5.2: Valores de los pardmetros utilizados en los modelos de Ising y Blume-Capel para una con-

centracion de hierro, p = 0,5.

Por 1ultimo, la figura 5.3 muestra el comportamiento de la temperatura como funcién
de la concentracién de manganeso x, que varia entre 0 y 0,5 para una concentracion fija
de aluminio ¢ = 0,05. Los puntos negros corresponden a los datos experimentales, la
linea punteada corresponde al ajuste hecho por el modelo de Ising con la aproximacion
de campos moleculares que dependen del sitio atémico [9]. La linea negra sdlida es el
ajuste obtenido mediante el modelo de Blume-Capel bajo la aproximacién del grupo de
renormalizaciéon campo medio extendido.

Como se puede notar, el ajuste teniendo en cuenta la anisotropia estd mas de acuer-
do con los datos reportados experimentalmente que aquel que no tiene en cuenta este

fenomeno.
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JFere(meV) I (@eV) | Jpenm(meV) | Amev)
I |15,3(1—281q) —7.,65z —7.,65x 0
BC | 15,3(1 —2,81q) | —27,54x —7.65z —2,05

Cuadro 5.3: Valores de los pardametros utilizados en los modelos de Ising y Blume-Capel para una con-

centracion de hierro, p = 0,6.

1000

500 —

Temperatura (K)

- - -
0,00 0,25 0,50
Concentracion de Mn (x)

Figura 5.3: Temperatura en funcién de la concentracién de Mn (z) para una concentracién de aluminio

q = 0,05
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CAPITULO 6

Conclusiones

Hemos realizado los ajustes tedricos a los datos experimentales del campo hiperfino
medio reducido como funcién de la concentracién de aluminio para diferentes concentra-
ciones de hierro y el diagrama de fases de la temperatura como funcién de la concentracién
de manganeso,para una concentracion de aluminio fija del sistema FeMnAl, reportados en
la referencia [9]. Los modelos que se utilizaron fueron: Modelo de Ising tradicional y el mo-
delo de Blume-Capel con la misma distribucién de probabilidad dada por (3.4). También
se compard con los resultados obtenidos por el modelo de Ising con campos moleculares
que dependen del sitio atémico.

Para el modelo que tiene en cuenta la anisotropia se asumié que los atomos de hierro
interactian ferromagnéticamente (+1), los de manganeso lo hacen de manera antiferro-

magnética (—1) y los de aluminio hacen las veces de huecos magnéticos cumpliendo con

el efecto diluidor (0).
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Para los comportamientos del campo hiperfino medio reducido en funcién de la con-
centracién de aluminio se ajustan mejor que los obtenidos por los modelos que no tienen
en cuenta la anisotropia magnética. Para el modelo de Blume-Capel e Ising tradicional,
el pardmetro Jg.r. dependia de la concentracién de Al ¢, y los pardmetros de interaccién
Svinvin ¥V Jrenvin S€ encontraron dependientes de la concentracion de Mn x. Esto tiene sen-
tido ya que al aumentar o disminuir la cantidad de atomos antiferromagnéticos, es decir,
la concentracién de Mn, se incrementa o disminuye, segin sea el caso, la magnitud entre
las interacciones Jgere v las de Jymmn-

El comportamiento de la temperatura como funcién de la concentracién de manganeso
para una concentracion fija de aluminio mejoré notablemente si se tiene en cuenta la
anisotropia magnética, demostrando que el modelo de Blume-Capel tiene en cuenta las
interacciones ferromagnéticas, antiferromagnéticas y de dilucién para el sistema FeMnAl.

Como futuros trabajos se pretende obtener el diagrama de fases tedrico y comparar-
lo con algunos datos experimentales reportados [17] donde se presentan las fases ferro-

magnética, antiferromagnética, vidrio de espin y vidrio de espin reentrante.
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APENDICE A

Ecuaciones aproximacion de pares para el modelo Ising

A continuacion se presentan las ecuaciones utilizadas para realizar los ajustes median-

te el modelo de Ising. Los siguientes valores se presentan durante el desarrollo de éstas.

z es el numero de coordinacién de la red. 8= kBLT
o es el valor del espin: 0, £1. K =73J.
J es el parametro de interaccién de intercambio. r= 2;1.
~vs es un parametro relacionado a o;. a = [s.

7p €s un parametro relacionado con oy + o9
En este caso, el Hamiltoniano para un solo espin y un par de espines es respectivamente:

Hy = —aoy (A.1)
H, = K, 50109 — ra(oy + 09) (A.2)

La funcién de particion correspondiente es:
s = 2cosh (a) (A.3)
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La magnetizacién esta dada por:

m

p

p =

Z — 26—K172+28K172 cosh (27‘&)

ms = tanh (a)

2e51.2 ginh (2ar)

e~ K12 + eKi2 cosh (2ar)
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APENDICE B

Ecuaciones Aproximacion de Pares para el modelo de Blume-Capel

A continuacién se presentan las ecuaciones utilizadas para realizar los ajustes. Los

siguientes valores se presentan durante el desarrollo de éstas.

z es el numero de coordinacién de la red.

o es el valor del espin: 0, +1.

J es el parametro de interaccién de intercambio.

A es el campo cristalino.

vs es un parametro relacionado a o;.

Jd, es un pardmetro relacionado a ;.

b=rmr
K =pJ.
r==1
d = BA.
a = [7s.
b= Pds.

5y = B0, —A) =b—d.
8y = B(6, — A) = b —d.

El Hamiltoniano en el modelo de Blume-Capel para un espin y un par de espines es:

HS = —aoy1 — 51012
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Hp = —KLQO'lO'Q — 7"@(0'10'2) — (52(0'12 + 0'22) (B2)

La funcién de particiéon correspondiente a cada uno esta dada por:

Zy =1+ 2¢” cosh (a) (B.3)

Z, =14 2e 51222 4 4% cosh (ra) + 25127202 cogh (27a) (B.4)

De acuerdo a esto, la magnetizacién para un solo espin y un par esta dada, respectivamente

por:
2¢e sinh (a)
= B.5
M = 1 2ed cosh (a) (B5)
4e92(1 4+ 9ed2+K1,2
m, — e (1+ 2e )ra (B.6)
1 4 4e% + 4e2%2 cosh (K o)
La expresién para el cuadrupolo en ambos casos es:
2 cosh (a)
= B.7
@ 1+ 2% cosh (a) (B7)
4€e% (1 4 2¢% cosh (K
Q, = e (1 + 2e” cosh (K 2)) (B.8)

= T5 4 1 400 cosh (K1)
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APENDICE C

Ecuaciones EMFRG

Se muestran a continuacién las ecuaciones respectivas al modelo de EMFRG. Los si-

guientes valores se presentan durante el desarrollo de éstas.

z es el nimero de coordinaciéon de la red.
o es el valor del espin: 0, £1.
J es el parametro de interaccién de intercambio.
A es el campo cristalino.
8=
kBT "

K =4J.

b Campo de ruptura de simetria.

01 = zfn — BA.
b, b, Campos de ruptura de simetria.

IO =2K'V.

Il = (2 — 1)K1b1
12 = (Z — 1)K2b2
0y = (z = 1)B72 — BA.

El hamiltoniano para un solo espin y un par de espines es:

Hy = —Iyo, — 51012

H2 = _K1720-10-2 — 110'1 — IQO’Q — 52(0’12 + 0'22> (CQ)
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La funcién de particién correspondiente esta dada por:
Zy = 1+ 2¢% cosh (1)) (C.3)

Zy = 14 2¢%[cosh (1) + cosh (Iy)] 4 2e%2T512 cosh (I} + 1) + 227512 cosh (I, — 1)
(C4)
Para la magnetizacién se tiene:

~ 2¢" sinh (1)
1+ 2e% cosh (1)

(C.5)

my

2¢% (sinh (I;) + e 5r2sinh (1) + Iy) + 2 Kr2sinh (1) — 1))

M2 T 9 (cosh (I7) + cosh (1)) + 2e202+K12 cosh (I + I3) + 2€2%2K1.2 cosh (I — 1)
(C.6)
Las ecuaciones para el cuadrupolo son:
2¢%" cosh (1,
@ L) (©7)

~ 1+ 2¢% cosh (Ip)

2e%(cosh (1) + cosh (Iy) + 221512 cogh (I} + ) + 22 K12 cosh (I} — 1))

~ 1+ 2¢%(cosh (1) + cosh (I2)) + 262212 cosh (11 + I5) + 2e22 K12 cosh (I — 1)
(C.8)

Q2
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