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Resumen

En este trabajo se presenta un estudio de Monte Carlo de modelos mixtos de Ising, con el
objetivo de simular el comportamiento magnético de compuestos ternarios moleculares analo-
gos al azul de Prusia, caracterizados por altas temperaturas criticas y por presentar puntos de
compensacion. El modelo a estudiar consiste en una red cuadrada compuesta por dos subredes
entrelazadas, una subred posee espines S,=3/2, y la otra espines S =5/2 y S.=1 en concentra-
ciones variables. Las interacciones entre primeros vecinos son ferromagnéticas para S,-S,y an-
tiferromagnéticas para S,-S.. Se calcula la magnetizacion del sistema para distintas concentra-
ciones de espines S,y S_, y diferentes valores de los parametros de acoplamiento. Los resultados
indican que este modelo simple puede reproducir cualitativamente varias de las caracteristicas
de los compuestos experimentales, en particular la existencia de una temperatura critica inde-
pendiente de la concentracion de espines de uno y otro tipo, y la aparicion de temperaturas de
compensacion en cierto rango de valores de estas concentraciones.
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Monte Carlo simulations of ternary compounds

Abstract

In this work we present a Monte Carlo study of a mixed Ising model with the purpose of si-
mulating the magnetic behavior of a type of ternary molecular compounds called prussian blue
analogs, characterized for having high critical temperatures and compensation temperatures.
The model is a square lattice composed by two alternating sublattices, one sublattice has spins
S,=3/2 and the other spins S =5/2 or S_=1, in different concentrations. The interaction between
nearest-neighbors is ferromagnetic in the case of S,-S; spins, and antiferromagnetic for S,-S_
spins. We calculate magnetizations for systems with different concentrations of S, and S, and
different coupling parameters. The results indicate that this simple system can reproduce seve-
ral qualitative properties of the experimental compounds, in particular the existence of a critical
temperature that is independent of the concentration of the different types of spins, and the pre-
sence of compensation temperatures in certain range of values of the concentrations.
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Introduccion

En la actualidad existe una gran activi-
dad experimental orientada al disefio y sinte-
sis de compuestos moleculares ternarios que
combinan interacciones ferro- y antiferro-
magnéticas. Un ejemplo de estos compues-
tos son los llamados analogos al azul de Pru-
sia (1,2). Estos materiales tienen novedosas
propiedades magnéticas tales como: inver-
sion de polos magnéticos, presencia de tem-
peraturas de compensacion (T, ), tempera-
turas criticas (T,,) relativamente altas, y
magnetizaciones inducidas 6pticamente (3),
que los hacen candidatos ideales para multi-
ples aplicaciones tecnologicas (4). Uno de los
grandes atractivos de estos materiales esta
en que sus propiedades se pueden modificar
simplemente alterando las concentraciones
de los componentes con interacciones ferro-
magnéticas y antiferromagnéticas.

En este trabajo se trata de estudiar al-
gunas propiedades magnéticas de com-
puestos similares al azul de Prusia cuya es-
tequiometria es (Ni,” Mn, "), [Cr"
(CN),].zH,O. En este compuesto el ion de Cr"
posee tres espines no apareados (S.,=3/2).
Elion de Ni posee dos espines no apareados
(Syn=1), y el de Mn posee 5 espines no apa-
reados (S,,,=5/2). El acoplamiento entre Cr
y Ni es ferromagnéticoy entre Mn y Cr es an-
tiferromagnetico (5,6). Simularemos me-
diante un algoritmo de Monte Carlo (MC), un
sistema ternario de espines mixtos de Ising,
AB,C,, , donde A, B y C representan a los
atomos de Cr, Niy Mn respectivamente, P es
la concentracion relativa de atomos By C en
el compuesto (7). Modelos mixtos de Ising se
han utilizado con éxito para estudiar cuali-
tativamente el comportamiento de sistemas
magnéticos complejos (8-10).

Modelo

Elmodelo consiste en una red cuadra-
da de espines acoplados, compuesta por dos
subredes alternadas. La primera subred po-
see espines S, que pueden tomar 4 valores,
+3/2, +1/2. Los sitios de la segunda subred

estan ocupados por espines S, que pueden
tomar 3 valores, 1,0 o por espines S. que
pueden tomar 6 valores, +5/2, #3/2, +1/2,
de acuerdo con una distribucion aleatoria
que describiremos mas adelante. Los veci-
nos cercanos de una subred son espines de
la otra subred y viceversa. El hamiltoniano
es de la forma:

H=-d, ESAL’SB_jSAiSBj =

<nn>

2 SaSci€aioc —Jaa

<nn>

z SuSaata (1]

<nn>

donde J g, Jpc, Jpa SON los parametros de aco-
plamiento entre los espines A-B (primeros ve-
cinos), A-C (primeros vecinos), y A-A (segun-
dos vecinos), respectivamente. Escogemos
Jap>0, para simular una interaccion ferro-
magnética entre los espines A-B, y J,-<0 para
simular una interaccion antiferromagnética
entre los espines A-C, tal como corresponde a
los modelos experimentales estudiados. El pa-
rametro ey; vale 1 si en el sitio i hay un espin
del tipo X (A, B 6 C), en caso contrario vale
cero. Este sistema es simulado en una red de
tamano N=LxL, con L=60, mediante un algo-
ritmo de Monte Carlo tipo bano térmico (7-8).
La fraccion de espines B en la segunda subred
esta dada por P=Ng/(Ng+N), donde N, es el
numero de sitios ocupados por los espines de
tipo x, Ny=N/2, Ng+N-=N/2. La fraccién de
espines C en lared es 1-P. Si P=0 solo hay espi-
nes Ay C intercalados; P=1 solo hay espines A
y B intercalados. Cuando P<0, 1 la red consiste
en espines A intercalados con espines By C.
Una vez hecha la distribucion aleatoria de es-
pines de tipo By C para cada valor de P, el nu-
mero y la posicion de cada tipo de espin per-
manece fijo.

Las caracteristicas de las simulacio-
nes realizadas son: condiciones de borde pe-
riédicas, 10000 pasos de calentamiento, las
medidas son el resultado de 30000 pasos de
MC. Cuando P<0, 1, las mediciones se toman
del promedio de 10 simulaciones cuyas dis-
tribuciones iniciales de espines B (N,=NP/2)
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Figura 2. Magnetizacion total por espin para distintos valores deJ,,, J.,=-J,=5, P=0,25. Note que apare-
cen puntos de compensacion cuando J,,=7,5y 4,5.
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Figura 3. Magnetizacién total por espin para distintos valores de P. J,,=7,5, J,,=J.=5. En el rango,
0,125<P<0,3, el sistema tiene temperatura de compensacion.

Para entender el mecanismo que da
origen a la aparicion de T, . en la Figura 4
mostramos, para distintos P, el comporta-
miento de la magnetizacién de las subredes
acopladas antiferromagneticamente. El
punto de compensacion aparece cuando los
valores absolutos de las subredes son igua-
les, dando lugar en ese punto a una magne-
tizacion cero.

Conclusiones

En este trabajo se estudi6é mediante si-
mulaciones de Monte Carlo el comporta-
miento magnético de un modelo mixto de

Ising de un compuesto ternario del tipo
AB,C, , donde los espines de los iones de tipo
A toman los valores +3/2,+1/2, los de tipo B
+1,0,ylos C+5/2,+3/2,+1/2. Los A interac-
cionan ferromagnéticamente con los B y an-
tiferromagnéticamente con los C. P es la con-
centracion de espines B, y 1-P la de C. Este
modelo es relevante para la comprension de
compuestos ferrimagnéticos ternarios, ana-
logos a los azules de Prusia, que tienen inte-
resantes propiedades magnéticas como T,
y altas T_,. Encontramos que para ciertas
combinaciones de los parametros del hamil-
toniano existe un rango de valores de P para
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Figura4. Valores absolutos de la magnetizacion de las subredes acopladas antiferromagneticamente
para distintos valores de P. Los circulos vacios representan a la subred positiva, m+=(m,+P
m,)/2, y los llenos a la subred negativa, m-=(1-P) Im_|/2. J,,=7,5, ] ;=] ,=5. Solo en el caso
P=0,25 las dos subredes se cancelan, produciéndose una temperatura de compensacion.

el cual el sistema tiene T, . Para este rango

de valores la T, es casi constante. Estos re-
sultados coinciden con el comportamiento
observado experimentalmente en compues-
tos ternarios ferrimagnéticos, indicando
que los sistema mixtos de Ising, aunque
sencillos, son un excelente modelo para es-
tudiar cualitativamente este tipo de com-

puestos.
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