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RESUMEN

~ La transicion de fase magnética de una red ordenada en una fase
tetragonal ha sido estudiada mediante medidas de magnetizacién. Con-
cretamente en Gd,CuQ,, un material que cristaliza en la estructura T' y
que presenta ferromagnetismo débil. Este ferromagnetismo débil esta
generado en el material a partir de un pequefio alabeamiento en la
estructura antiferromagnética perfecta de los momentos magnéticos de
los iones de cobre. Este alabeamiento produce una componente magné-
tica neta que permite el estudio del estado magnético de la subred de
cobre a través de medidas simples. Se calculan los exponentes criticos de
la transicién de fase del compuesto, y se obtienen ¥ = 1.322) y B =
0.34(1), valores que indicarian, a priori, un estado tridimensional del
sistema. No obstante, se observa una rapida y sorprendente evolucion del
valor del exponente critico 3, por debajo de la temperatura critica, hacia
un comportamiento bidimensional. Este hecho es tomado como eviden-
cia de un comportamiendo bidimensional XY en los planos CuO, que
desencadena, en las cercanias del punto critico, un comportamiento
tridimensional debido al efecto de una débil interaccion entre planos a lo
largo del eje c de la fase T
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ABSTRACT

The magnetic phase transition of an ordered tetragonal lattice is
studied by means of dc-magnetization measurements. Namely in
Gd,CuO,, a material that crystallizes in the T'-phase and that presents
weak ferromagnetism. Such weak ferromagnetism is generated after a
little tilting of the perfect antiferromagnetic structure of the Cu magnetic
moments. The tilting creates a net magnetic component that allows us the
analysis of the magnetic state by simple techniques. The critical exponents
of the phase transition in the compound are calculated to be v = 1.32(2)
and B = 0.34(1), indicating, in principle, a tridimensional (3D) state of
the copper sublattice. Nevertheless, a rapid and surprising trend of J3,
decreasing towards a two-dimensional (2D) value, is observed below the
critical point. This fact is taken as an evidence of a XY two-dimensional
behaviour in the CuO, planes, that causes, in the vicinity of the critical
point, a tridimensional behaviour due to the perturbation of a weak
interlayer coupling along the c-axis of the T' structure.

Key words: Magnetism, low dimensional magnetism, weak
ferromagnetism, magnetic phase transitions, critical phenomena.

INTRODUCCION

El andlisis de las transiciones de fase es un tdpico de gran interés en
la fisica tanto desde el punto de vista tedrico (Baxter, 1982) como
experimental. Como contribuciones importantes en este campo pueden
destacarse los trabajos de Ising (1925), Van Hove (1950), Griffiths
(1964) y Wilson (1971). Entre ellas, la famosa aportacién de Onsager en
1944 (con modificaciones posteriores de Kaufmann en 1949) solucion6
el problema del modelo de Ising en dos dimensiones y marcé un hito en
la teoria de los fenémenos cooperativos, al ser el primer sistema con una
transicion de fase a temperatura finita resoluble analiticamente!. El que

10tros son el modelo ferroeléctrico, el de ocho vértices y el de tres espines.
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este caso sea resoluble sélo bajo condiciones de campo externo nulo da
una idea de la complejidad del problema. De hecho, muchas de las
abstracciones matemadticas generadas en el andlisis del problema han
tomado en ocasiones su propio camino y generado temas de investiga-
cién propios. Por ejemplo, la autosimilaridad o invariancia de escala del

punto critico fue el germen de la teoria del grupo de renormalizacion
(Wilson, 1971).

Cuando el limite de la teoria es alcanzado, la capacidad experimental
de la fisica se hace decisiva. En el estudio de las transiciones de fase el
magnetismo juega un papel importante, puesto que una red cristalina
ordenada magnéticamente ofrece una estructura casi ideal para ser
modelada. Ahora bien, habiamos dicho que el limite tedrico aparece ya
en los casos de dos dimensiones. ;Como realizar tal sistema en un mundo
tridimensional? La respuesta comenzaron a darla hace tres décadas
Birgeneau, Guggenheim y Shirane (1970), quienes encontraron que el
K,NiF, presentaba un orden magnético basicamente de dos dimensiones.
En este material, los momentos de Ni estdn dispuestos en planos NiF,
separados entre si, lo que favorece la desapariciéon de la interaccién en
una de las tres direcciones. Esto permitié observar la primera transicién
de fase bidimensional de la naturaleza.

Después de ese descubrimiento se encontraron diversos sistemas
andlogos, entre ellos los R,CuO, con R= lantdnido, que cobraron un
inusitado interés después del descubrimiento de la superconductividad de
alta temperatura critica en materiales similares (Bednorz y Miiller,
1986). En estos sistemas el Cu es el principal elemento responsable del
ordenamiento magnético, al acoplarse con sus homodlogos a través de
atomos de oxigeno, en un mecanismo de origen cudntico conocido como
superintercambio (Anderson, 1959). En la estructura tetragonal en la que
cristalizan algunos de los R,CuO, (Figura 1), los dtomos de Cu estdn
dispuestos en planos CuQO,, que a su vez estdn separados entre si (Kubat-
Martin, Fisk y Ryan, 1988). La consecuencia es que los 4tomos de cobre
interaccionan fuertemente con los primeros vecinos de un mismo plano
y presentan una interaccién débil entre planos, 1o que implica que este
sistema es un buen candidato a ser bidimensional magnéticamente.
Traduciendo la situacién al lenguaje matemdtico se obtiene que ésta
viene descrita por el llamado modelo de Heisenberg (1928).
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Figura 1: Representacién de la estructura tetragonal T' del Gd,CuO,. Se represen-
tan también los momentos magnéticos correspondientes a los sitios de cobre (Stepanov
et al., 1993). Notese la diferencia de distancia entre los sitios de cobre dentro de los
planos ab y entre diferentes planos encontrados en la direccién del eje c. Ello hace que
la interaccién entre momentos de cobre dentro de planos CuO, (planos ab), descrita
por una constante J, .., S€a muy superior a la existente de plano a plano en la
direccién del eje c, descrita por una constante de acoplamiento J

H:—Z.]USZS]‘i‘HZSZ (1)
i ;

donde J;; es la constante de acoplamiento (integral de intercambio?) entre
dos momentos de espin S; y S; y H un campo magnético aplicado. Ahora
bien, como es bien conocido, pese a la aparente simplicidad de ese
hamiltoniano su solucién no es ni mucho menos trivial. La imagen
“mental” que los fisicos se hacen de dos subredes acopladas
antiferromagnéticamente, no es un autoestado de la ecuacioén (1), al ser
los conmutadores de espin distintos de cero. Asi los espines fluctian
alrededor de una direccién promedio en vez de estar perfectamente

2J;;<0 favorece una disposicién antiparalela de los momentos de espin S; y S;, es decir, el
antiferromagnetismo y J;>0 una disposicién ferromagnética.
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alineados. Para ajustar esa imagen “mental” a un resultado se recurre a
teorias de campo medio con <Si* = Sx + iSy> = <Si~ =Sx — 1 Sy>=0,
quedando, por tanto, s6lo la componente z del operador de espin. Los
resultados alcanzados en este caso se reducen al brillante teorema de
Mermin y Wagner (1966), quienes, explotando la desigualdad de
Bogoliubov? (1962), demostraron que la susceptibilidad alterna de un
sistema descrito por el hamiltoniano de Heisenberg sélo ocurre a cero
absoluto, todo ello en el caso isétropo, o sea, con |[Jx|=|Jy|, donde x e y
representan los ejes de coordenadas del plano.

Al trasladarse al plano experimental, el problema radica en la baja
seflal magnética de la red ordenada de cobre: el ordenamiento es
antiferromagnético, es decir, una disposicion antiparalela de los momen-
tos magnéticos individuales, con lo cual la resultante serd cero. En este
trabajo se tratard de soslayar esa dificultad para analizar la transicién de
fase de un sistema bidimensional de planos CuO,.

IDEA PROPUESTA

Como se ha comentado previamente, la estructura de planos de cobre
impuesta por la estructura tetragonal representada en la Figura 1 llevaria
a un momento neto nulo. No obstante, si el radio atomico del lantanido
sustituido, R, se va haciendo cada vez més pequeilo (es decir, si se
aumenta el nimero atémico), llegard un momento en el cual la distancia
del enlace Cu-O(1)-Cu (véase Figura 2) no sea la suficiente para
mantener la linealidad de éste. En ese momento el oxigeno se desplazard
perpendicularmente a la linea Cu-Cu (Oseroff et al., 1990; Adelmann et
al., 1992) (Figura 3). Ello conlleva la aparicién de un término antisimétrico
en el hamiltoniano de superintercambio, a primer orden en la interaccién
espin-Orbita, que resulta en un término extra de la forma

HPM = D(S; x S,) 2)

3La idea se les ocurrid tras el éxito de Hohenberg en demostrar que esa desigualdad se podia
emplear para excluir el orden convencional de superfluidos y superconductores en dos
dimensiones.




40 Revista Real Academia Galega de Ciencias. Vol. XVIII

a)

Figura 2: a) Representacién de un apilamiento ideal del Gd,CuO, en una
estructura tetragonal T'. En este caso los enlaces Cu-O(1)-Cu son lineales. b) Al
reducir el tamafio en el sitio R la red se contrae y la distancia Cu-O(1)-Cu se hace
menor que la exigida por los radios iénicos de los iones implicados para mantener la
linealidad, con lo cual el oxigeno se desplaza de su posicién ideal.
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Figura 3: Estructura cristalina del Gd,CuO,, incluyendo la distorsién de las
posiciones de oxigeno. A la izquierda, representacién del apilamiento de los planos
CuO, que estén distorsionados en forma de rotacién de los cuadrados formados por los
oxigenos alrededor del eje c. Las lineas discontinuas cortas muestran la celda unidad
para la fase T' y las largas la celda de una fase ortorrémbica. A la derecha,
representacion de la estructura del Gd,CuQO,. Las lineas continuas corresponden a la
celda unidad en la fase T', las discontinuas dan la celda unidad de la fase Acam, que
es la que describe realmente el sistema (Braden et al., 1994).

derivado originalmente por Dzyaloshinskii (1958), justificado poste-
riormente por Moriya (1960) y estudiado experimentalmente por Borovik-
Romanov y Ozhogin (1960). Este término tiene el efecto de alabear la
estructura antiferromagnética de los momentos de cobre, creando por
tanto una resultante no nula de momento magnético (figura 4). D es un
pseudovector que representa la magnitud del alabeamiento y es paralelo
al producto vectorial §; x S,. El fenémeno asi producido se conoce como
ferromagnetismo débil (FD). Esa componente ferromagnética débil
polariza el sitio del lantdnido, crea un campo magnético interno en él
(Figura 5) y genera una sefial que ya es medible por magnetometria (Mira
et al., 1994a; 1994b) o por resonancias (Fainstein, Butera y Tovar, 1994;
Mira et al., 1996b). Este es el punto crucial de este trabajo, ya que a
través de medidas de magnetizacién en estos materiales tan peculiares
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Figura 4: Resultado del alabeamiento de una estructura antiferromagnética: se
crea una resultante no nula de momento magnético que es la suma vectorial de los
momentos alabeados en dos sitios contiguos de la red. El pseudovector D, represen-
tante de la magnitud del ferromagnetismo débil resultante, irfa segtn el eje z en el
ejemplo de la figura.

podremos tener informacién indirecta del estado de los planos de CuO,.
Este planteamiento ya ha sido tenido en cuenta para el andlisis de la
dindmica de cluisteres ferromagnéticos en los planos (Mira et al., 1995a).

Al ir aumentando el nimero atémico nos encontramos que para
R=Gd se produce ya esa distorsién; l6gicamente, para lantdnidos de
mayor numero atémico también ocurre (Mira, 1997). Ademads, el
Gd,CuQy, aparte de ser el primer miembro de la serie R,CuO, con FD,
es el dinico sintetizable a presiones normales (Mira, 1995d), lo que lo
convierte en un caso de altisimo interés. Este hecho exige una cierta
cautela en la sintesis de muestras, ya que ha sido demostrada la
dependencia de la temperatura de tratamiento sobre su respuesta magné-
tica (Mira et al., 1996c). La influencia del tamafio de grano ha sido
también analizado en profundidad (Mira et al., 1995b; 1996a; 1996d). El
resto de R,Cu0O, ferromagnéticos débiles sélo se pueden obtener bajo
condiciones de alta presién (Bordet, 1991).
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Figura 5: Efecto del ferromagnetismo débil dentro de los planos de cobre en
compuestos R,CuQO,. El lugar de la tierra rara es polarizado, y en medidas de
magnetizacion frente a campo aparece una componente interna de campo magnético
que se suma al externo aplicado. Esto crea la curvatura observada en las curvas de la
figura, correspondientes a diversos cupratos de la fase T'. a) GdTbCuO,, b) EuTbCuO,,
¢) Gd,CuO,, d) EuGdCuO,, ¢) SmGdCuO,, f) Eu,Gd,,CUO, y g) Pr,Cu0O,.

TECNICAS EXPERIMENTALES

Para las medidas magnéticas se usé un monocristal de Gd,CuQO, de
4.7 mg de peso. El crecimiento del cristal se hizo en un crisol de platino
usando la técnica de flujo (Thompson et al., 1989). La forma del
monocristal es el de una ldmina, con 3 mm de largo, 2 mm de ancho y
0.1 mm de grosor, y el eje cristalografico c estd orientado perpendicu-
larmente a la lamina.

Las medidas de magnetizacién fueron hechas con un magnetémetro
de muestra vibrante y con un Superconducting Quantum Interferometer
Device (SQUID). El magnetémetro de muestra vibrante es un VSM 1660
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de Digital Measurement Systems, que opera entrex14000 Oe, de lectura
digital y conectado a un sistema de control Hewlett-Packard. La calibra-
cién se hizo con una muestra estdndard de niquel de magnetizacién
conocida a 10000 Oe. El control de temperatura se consigue a través de
un sistema abierto de flujo de nitrégeno, entre 77 y 673 K. La precisién
de temperatura va desde un grado entre 77 y 120 K (exceptuando el
punto fijo de nitrégeno liquido) a 0.2 grados a temperatura ambiente. El
nivel de ruido de la sefial medida es del orden de 10° emu. El
magnetémetro SQUID es un modelo de Quantum Design, operativo
entre £5.5 T e 2 e 300 K, con una precision en temperatura del orden de
0.1 K.

RESULTADOS

En primer lugar se realizaron medidas de magnetizacion frente a
temperatura para obtener una primera estimacién del punto critico. Se
efectuaron en una direccién perpendicular al eje c (paralela a la lamina
por tanto), puesto que la anisotropia creada por la componente
ferromagnética débil se encuentra dentro de los planos de CuO, (planos
ab), tal y como se demuestra en las medidas de magnetizacion frente a
angulo de la Figura 6 (Mira, 1995c). El punto critico es reconocible por
el pico en la magnetizacién de bajo campo (Figura 7), tipico de
materiales ferromagnéticos débiles (Thompson et al, 1989; Oseroff et al,
1990; Thio y Aharony, 1994; Mira et al., 1994b). Segiin los datos
obtenidos, el punto critico se encuentra a una temperatura de 268 K. Este
valor difiere apreciablemente del obtenido en muestras ceramicas (Mira
et al., 1996c), donde ocurre a 284 K, probablemente debido a contami-
naciones de platino durante el proceso de sintesis de los monocristales
(Z. Fisk, comunicacién privada). De estos datos se extrajo la susceptibi-
lidad inicial definida como

xi(T) = dMy (H)/dH g .o (3)

por encima del punto critico. A esta sefial se le resté la contribucién de
la susceptibilidad paramagnética de los iones Gd3+, es decir un término
de la forma,
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2C/(T+0) 4)

tomando como constante de Curie C= 7.94 uB/dtomo y 6~12 K
(Thompson et al, 1989). El valor de 7.94 magnetones de Bohr correspon-
de al estado libre del i6n (momento angular nulo y momento de espin 7/
2). También se restd la susceptibilidad diamagnética de los diferentes
iones. Deberia restarse ademds un término debido a la polarizacion de la
componente ferromagnética débil sobre el sitio de la tierra rara (Fainstein,
Tovar y Fisk, 1992; Fainstein, 1993a; Fainstein et al., 1993b), pero
debido al método de célculo de los exponentes criticos que se utilizara,
esta componente es irrelevante, como se constatara mas adelante.

15+ n
% 107 -
= - b
g N r
5 3 :
Z 5 C.
= :

o+

-100 -50 0 50 100

Figura 6: Magnetizacién frente a dngulo para el monocristal de Gd,CuO, a una
temperatura de 253 K y un campo magnético de 5 Oersted. El angulo cero corresponde
a un alineamiento paralelo a los planos CuO,.

De acuerdo con la ecuacién de estado del sistema, en la region critica
resulta:

1

(Ej; T TC + Mﬁ (5)
M cte.
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Figura 7: Curvas de magnetizacién frente a temperatura, a diferentes campos
magnéticos aplicados, del monocristal de Gd,CuO, usado en este trabajo. La
magnetizacion estd medida aplicando el campo magnético en una direccién perpendi-
cular al eje c, es decir, paralelo a los planos CuO,. Nétese el pico que aparece a
campos bajos a una temperatura de 268 K, indicativo de la existencia de la transicion
de fase ferromagnética débil.

de donde se derivan, de las condiciones de escala, las relaciones:

xi(T) o IT-T 1, T>Tc (6)

MUYB o, (H/M)', T<Tc (7)

donde B y 7 son los llamados exponentes criticos de la transicién de fase.
Los valores de estos exponentes dependen de la dimensién y estructura
del sistema, teniendo en cuenta interacciones de corto alcance entre los
elementos que lo forman (Fisher, Ma y Nickel, 1972), independiente-
mente de su naturaleza. Por lo tanto, la determinacion de estos exponen-
tes da informacion directa sobre la dimensionalidad del ordenamiento de
cualquier sistema. En el caso que nos ocupa, tenemos una red de
momentos magnéticos ligados por una interaccién de superintercambio,
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que es una interaccién de corto alcance (cada i6n actda, principalmente,
s6lo sobre sus primeros vecinos), y podremos efectuar el analisis de los
exponentes criticos con la tranquilidad de obtener valores comparables
con la teorfa.

Con objeto de calcular el valor de v, haciendo el logaritmo de la
expresion (6) se tiene que

log %(T)!' o« vylog IT - Tcl ()

donde la pendiente de esta recta es igual a 7y (Figura 8).

100 .
'.“A i ]
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Figura 8: Representacion, en escala logaritmica, de la inversa de la susceptibi-
lidad inicial del monocristal de Gd,CuO, frente a la temperatura reducida, por encima
del punto critico. Del ajuste a una recta de los datos experimentales se obtiene un valor
del exponente critico y =1.32(2).
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Por otro lado, haciendo el logaritmo de la expresion (7) y pasando
la magnetizacion, M, al primer miembro:

log M/B+1v ¢, log H'Y )

resulta una representacion logaritmica de magnetizacion frente a campo
magnético (Figura 9) con una pendiente igual a un cociente funcién de

\
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Figura 9: Representacion, en escala logaritmica, de la magnetizacion corregida
del monocristal de Gd,CuO, frente a campo magnético entre 250 y 268 K. A partir
de los ajustes lineales de los datos experimentales de cada isoterma, e introduciendo
el valor de vy calculado previamente, se obtienen valores de 3 para cada temperatura.
La polarizacién de la subred de Cu en el sitio de la tierra rara no afecta a la pendiente
de las lineas, de las cuales se calcula b. Inserto: representacion de los distintos valores
de B frente a temperatura. Estos van desde 0.19(1) a 0.34(1), casi 1/3, lo que indica
un cambio de caricter bidimensional a tridimensional del sistema en el entorno del
punto critico.
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sus exponentes. Este método es conocido como técnica de Arrott
modificada (Kaul, 1985), basada en las relaciones dadas por Arrott y
Noakes (1967). Por lo tanto, tras haber calculado 7y del ajuste a una recta
como en (8) se podra despejar el valor de 3, simplemente de despejar su
valor de la pendiente de la recta ajustada segin (9).

Las representaciones log-log hacen que el término de polarizacién
ferromagnético débil sobre el sitio de la tierra rara no contribuya mas que
como un cambio de ordenada. De esta forma, el no restar esta contribu-
cién no afecta para nada a la pendiente de las rectas ajustadas, de las
cuales se extraen los exponentes criticos.

Al representar los datos experimentales, tanto de susceptibilidad
inicial por encima de Tc como de magnetizacién por debajo de Tc, en el
modo antes expuesto, y al ajustar los puntos experimentales a rectas se
obtiene, en primer lugar, el valor de gamma a partir de la Figura 8. Este
resulta ser y= 1.32(2).

A partir de datos de isotermas de magnetizacién frente a campo se
puede calcular un exponente 3 a varias temperaturas cerca del punto
critico. Eso se ha hecho a partir de 250 K, y de los ajustes de las
isotermas se han obtenido varios valores de beta cerca del punto critico,
los cuales se representan en el inserto de la Figura 9.

DISCUSION

La sefial magnética del Gd,CuQO, se hace apreciable macros-
cOpicamente en el momento en el que el sistema se acopla totalmente en
tres dimensiones (Mira, 1995c; Mira et al., 1995d). En medidas de
magnetizacién frente a temperatura ese hecho ocurre en la temperatura
a la cual se produce el pico de magnetizacién a bajo campo (en teoria
serfa en el limite a campo cero). Ese punto serd asociado pues al del
ordenamiento completo de la subred de los momentos de cobre. La
naturaleza del acoplamiento de los dtomos de cobre en los sistemas
R,Cu0O, ha sido un tema de enorme controversia (Anderson, 1987,
Chakravarty, Halperin y Nelson, 1989; Manousakis, 1991), y el niimero
de experimentos realizados, sobre todo de difracciéon de neutrones, es
elevado (Thurston et al., 1990; Yamada et al., 1990), incluso en
compuestos relacionados (Vaknin et al., 1990). La separacion entre los
planos CuO, hace que la diferencia entre el valor de acoplamiento (a
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través del mecanismo de superintercambio) dentro del plano, J,.., ¥
entre planos contiguos, J,.p, sea muy importante. De Jongh y Miedema
(1974) han sefialado que para la observacién de un comportamiento
efectivo de caracter bidimensional (2D) la razén entre las intensidades de
esos acoplamientos debe ser tal que Jy,u/jep > 100. En el caso del
Gd,CuO, las estimaciones de J,,, ¥ Joep son de 1500 K y 2.3 mK
respectivamente (Shirane et al., 1987; Butera et al., 1995), es decir J ../
Joerp > 6:10°. Esto significa que el material que nos ocupa es un buen
candidato para exhibir comportamiento bidimensional. Los miembros de
la serie R,CuQ, deberian ser incluso sistemas netamente mds 2D, con
razones entre las’ constantes de acoplamiento paralelo y perpendicular
ain mayores, debido a la cancelaciéon de los campos efectivos de
superintercambio entre planos contiguos, al no exhibir estos materiales
una componente ferromagnética débil dentro de los planos (Matsuda et
al., 1990).

En este marco, deberian comenzar a existir correlaciones 2D aprecia-
bles bastante por encima del punto critico, hasta que a temperaturas entre
240 y 290 K se produjese el ordenamiento global de la subred de Cu
(Endoh et al., 1989; Shantakumar et al., 1991). En el sistema K,NiF,,
prototipo en el estudio de materiales de estructura T', se observé un
proceso andlogo hace tres décadas (Birgeneau, Guggenheim y Shirane,
1970). En su momento se interpreté como un cambio o «crossover» de
comportamiento 2D a 3D. Por analogia con este caso se propuso un
crossover similar para los materiales R,CuQ,, lo que dio lugar a algunos
intentos de explicacion del fenémeno indagando en el papel del acopla-
miento interplanar (Xue et al., 1988; Thio et al., 1988; Cheong, Thompson
y Fisk, 1989; Singh et al., 1990, 1991; Soukoulis, 1991). Un crossover
de este estilo no es una transicién de fase propiamente dicha. Nuestra
impresion es que en la temperatura a la cual se produce el pico de
magnetizacion tiene lugar una auténtica transiciéon de fase, que viene
provocada por el ordenamiento progresivo de los momentos de cobre.

Debemos hacer una salvedad en este punto, y es que, de acuerdo con
la teoria clasica del ferromagnetismo débil (Herpin, 1968), la tempera-
tura critica del sistema ferromagnético débil no es exactamente la
temperatura critica (también llamada de Néel) del sistema de cobres sin
distorsién, es decir, con un orden antiferromagnético (antiparalelo) de
momentos de cobre, sin ninglin tipo de canteo. Concretamente, si
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llamamos Ty a la temperatura de Néel del sistema antiferromagnético
ideal, se cumple por definiciéon que Ty=C'J (C' es una constante y J la
constante de acoplamiento antiferromagnético?), entonces el punto cri-
tico del sistema ferromagnético seria Tc = \/(Jz+D2), donde D=2J¢, con
¢ el dngulo de desvio del ordenamiento antiparalelo (imperfecto en este
caso) de los momentos magnéticos del cobre, que en el caso que nos
ocupa es del orden de 0.5(2)° (Rouco et al., 1994). Si se introduce un
valor aproximado para J de 1500 K llegamos a que la correcién sobre la
que seria la Ty ideal no llega al 1%. Por lo tanto, se ve claramente que
la componente ferromagnética débil afecta muy escasamente al punto de
ordenamiento de la subred de Cu y la discusién sobre el punto de
ordenamiento del sistema antiferromagnético ideal puede hacerse en la
base del punto critico del sistema ferromagnético débil. Es en este
momento donde nuestra idea toma sentido completo, puesto que nos
podemos aprovechar de la sefial ficilmente medible de un sistema
ferromagnético débil como el Gd,CuO, para discutir sobre el ordena-
miento magnético de un plano de CuO, ideal.

Al igual que en los materiales R,CuQ, sin ferromagnetismo débil,
habra correlaciones magnéticas apreciables de cardcter bidimensional
por encima del punto critico. La existencia de correlaciones bidimen-
sionales, detectable en los sistemas antiferromagnéticos puros de la serie
R,CuQ, sélo a través de delicadisimas medidas de difraccion de neutrones,
puede ser medida, en nuestro caso, a través de la induccién de
ferromagnetismo débil por encima del punto critico causada por la
aplicacion de un campo magnético externo. En Gd,CuQ, se ha observado
tanto por medidas de magnetizacién frente a campo (Figura 10) como de
resonancia paramagnética electronica (Figura 11). La prolongacién en el
Gd,CuO, es de mas de 50 K (Steren et al., 1993). Esta extensién en un
rango de temperaturas tan notable sélo puede ser justificable por la
existencia de esas correlaciones 2D (en un sistema magnético ordenado
normal esta extensién seria como mucho de unos pocos grados por
encima de Tc).

Los exponentes criticos, Y= 1.32(2) y B = 0.34(1), éste dltimo a T=
Tc =268 K, difieren de los dados por Rouco et al. (1994) para el Y,CuO,

“Esa igualdad constata simplemente que cuando la energia térmica se hace igual a la del
acoplamiento magnético el sistema se desordena.
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Figura 10: Magnetizacién corregida frente a campo magnético, a diversas
temperaturas en torno del punto critico (en este caso 284 K), de una muestra
policristalina de Gd,CuO,. Incluso por encima del punto critico las curvas evidencian
la existencia del campo interno creado por el ferromagnetismo débil generado por la
subred de cobre, lo que indica la existencia de un ordenamiento global por la accién
del campo externo.

(esos autores obtienen 1.10 y 0.53 respectivamente), e indican que el
sistema puede ser descrito por el modelo de Heisenberg en tres dimen-
siones (los valores de tal modelo estdn perfectamente calculados y son 4/
3 y 1/3 respectivamente, muy cercanos a los medidos en este trabajo).

No obstante, del inserto de la Figura 9, vemos que el valor de
evoluciona muy rapidamente en las cercanias del punto critico, lo cual no
es esperable, ya que en el intervalo 1-T/Tc < 0.06 las representaciones
log-log dan valores de este exponente critico que pueden ser comparados
con la teorfa, y el valor de B deberia seguir tomando el valor que tenia
en Tc. Debemos tomar pues los valores de B extrapolados de isotermas
medidas en ese intervalo alrededor del punto critico como reales fisica-
mente. Nos encontramos entonces ante la paradoja de que el sistema,
aunque exhibe un comportamiento claro 3D en el punto critico, parece
perderlo muy cerca de éste. Mds aun, a 250 K 3 = 0.19(1), lo cual esta
muy cerca del valor calculado teéricamente para el llamado modelo XY -
bidimensional o incluso del modelo de Ising en dos dimensiones (=
1/8). En cualquier caso, parece claro que el sistema es, por debajo del

7
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Figura 11: a) Campo interno en el sitio del gadolinio para una muestra de
Gd,Cu0Q,, extrapolado de las medidas de magnetizacién frente a campo de la figura
10. Sigue siendo distinto de cero incluso por encima del punto critico. b) Desplaza-
miento de la linea de EPR del Gd3* en banda X para el monocristal de Gd,CuQ,. El
resultado es coherente con la figura a) y es indicativo de la existencia de un estado
ferromagnético débil macroscépico inducido con el campo externo por encima del
punto critico.

punto critico, de cardcter bidimensional, y sélo al acercarse al punto
critico cambia a un valor tridimensional de un sistema Heisenberg. Esto
puede tener su explicacién considerando el sistema como bidimensional
de partida. En ese caso, si existiese un término de anisotropia magnética
(descrito convencionalmente por un campo H,), de modo que gugH,>>
Jperps €1 sistema se comportarfa eminentemente como 2D en todo el rango
de temperatura, excepto en la temperatura critica, en la que el sistema,
a punto de desordenarse, veria la perturbacién del acoplamiento entre
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planos (descrito por J,.,,) como significativa, activandose en ese momen-
to la interaccidén en esa tercera dimension de la red. Este término de
anisotropia planar es muy posible en el sistema (Butera et al., 1995) y
ademas permitirfa la existencia de un cierto ordenamiento bidimensional
por encima del punto critico, explicando la prolongacién anémala de
ferromagnetismo débil observada con un campo magnético externo
aplicado para T>Tc. Si esa anisotropia no existiese, el ordenamiento
bidimensional seria imposible, tal y como establece el conocido teorema
de Mermin y Wagner (1966). Nuestra conclusion es, pues, que el cardcter
3D en el Gd,CuO, se activa a través del peso significativo que toma la
débil interaccion entre planos contiguos (descrita por J,,) en el momen-
to de una transicién que, necesariamente se estaria produciendo en los
planos de CuQ,. Por debajo del punto critico el sistema retornaria a su
comportamiento bidimensional predominante. Matsuda et al. (1990) ya
habfan dejado entrever un mecanismo parecido al seflalado en este
trabajo, seflalando valores de anisotropia dentro del plano, Jxy, del orden
de Jy/Jya = 1.4:10% para el Nd,CuO,, para explicar la enorme
incongruencia que supone que todos los materiales R,CnO, tengan
temperaturas de ordenamiento tan similares para la subred de cobre, a
pesar de las enormes diferencias observadas en los valores de las
interacciones entre planos (J ).

Ahora bien, en tal escenario, se nos hace imprescindible la existencia
de una transicién de fase en los planos CuQ,. ;De dénde procede? Una
posibilidad prodria ser la existencia de una transiciéon de fase de
comportamiento 2D a otro 2D-XY?>. Ello harfa al sistema extremada-
mente susceptible, en ese punto critico de los planos, a cualquier
perturbacién en la tercera dimension (segun el eje ¢ de la fase T'), que
desencadenaria el orden global, constituyendo el conjunto una especie de
tricriticalidad como la descrita por Thio y Aharony (1994).

Otra posibilidad podria ser que el aumento de correlaciones
bidimensionales en los planos CuO, llegase en un cierto punto a ser del
orden de J;a/Jer, momento en el cual los planos vecinos comenzarfan
a correlacionarse entre si, de un modo anédlogo a la solucién propuesta
para el Rb,CrCl, (Als-Nielsen et al., 1993). En ambas posibilidades la

3En el llamado modelo XY, en la interaccién de canje descrita por (1) sélo juegan un papel las
componentes de espin x e y.
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presencia de un comportamiento 2D-XY parece necesaria. Bramwell y
Holdsworth (1994a,1994b), a través de simulaciones de Montecarlo han
establecido que un exponente critico f=0.23 es marca inequivoca de
ordenamiento 2D-XY. Dado que nuestros valores de 3 debajo del punto
critico son de ese orden (inserto Figura 7) concluimos pues que el
Gd,CuO, es, por debajo del punto critico de ordenamiento en tres
dimensiones, netamente un sistema bidimensional.

CONCLUSIONES

Se ha analizado, en un material de la fase T' (Gd,CuQ,), la transicion
de fase de un sistema ferromagnético débil cuyo origen se debe a una
distorsion estructural en planos CuQO,. A través de la inspeccién de la
seflal ferromagnética débil, facilmente medible por magnetometria, se ha
analizado el comportamiento critico de la subred de Cu. Se observa que,
pese a que en el punto critico el sistema presenta sefias de identidad
propias de un ordenamiento en 3 dimensiones, a temperaturas un poco
mas bajas parece mostrar, sorprendentemente, un comportamiento
bidimensional. Se propone la existencia de un estado bidimensional XY
en los planos CuO, como desencadenante, a través de una débil interac-
cién interplano, del ordenamiento global de la subred de Cu en 3
dimensiones.
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