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Calculamos por primera vez los anchos de linea (I') de fonones TO y el espectro de reflectividad
infrarrojo (ERI) del La,CuO4 con un modelo de capas anarménico desarrollado recientemente.
La forma de los picos del ERI estd determinada en general por la dependencia en frecuencia
de T'(w). Esta tltima se tomé frecuentemente en trabajos anteriores como un parimetro con-
stante conduciendo a la aparicién de fonones ficticios o desplazados en frecuencia cuando se
ajustaba el ERI con funciones Lorentzianas. Con nuestro cilculo reproducimos muy bien la
forma de la reflectividad medida experimentalmente en el plano x-y y en la direccién z. En
experiencias de dopaje con portadores fotoinducidos como también con el dopaje por cambio de
concentracién de oxigenos, se concluye indirectamente la formacién de polarones asociados por
¢j. con el modo de alta frecuencia Ezy "Stretching”!?. Comportamientos polarénicos han sido
hallados también en diversos cilculos tedricos®. Nuestros resultados no dan cuenta de la fuerte
asimetria del pico asociado a éste fonén observada en el ERI, lo que nos permite presumir que
la interaccién electrén-fonén es importante para este modo.

We calculate for the first time the TO phonon linewidths (I') and the infrared reflectivity
spectra (IRS) of La;CuO4 with an anharmonic shell model developed recently. The band
shapes of the IRS have their origin in the frequency dependency of I'(w). The last magnitude
is always taken as a constant parameter in the IRS oscillator fits, which can lead to wrong
interpretation of ambiguous features of the spectra. Our calculation leads to a good agreement
with the IRS measured in the x-y plane and the z-direction. In experiences with photoinduced
carrier doping as also in experiences where the doping is controled by oxygen concentration
changes, it is concluded indirectly that polarons are formed asociated with the high frequency
E,, ”Stretching” mode. Polaronic behaviour was also found in theoretical calculations. Our
results do not show the strong asymmetry of the mentioned phonon observed in IRS. This fact

may be an indication that the electron-phonon interaction is important for this mode.

El espectro de rellectividad infrarrojo (ERI) del
La;Cu04 se midié con la polarizacién incidente par-
alela al plano basal*5 (espectro xy) y perpendicular?
(espectro z). En el espectro xy se deberian obser-
var cuatro bandas correspondientes a los modos E,,,
pero sélo hay tres. En ref.5 se especularon varias ex-
plicaciones. Por otro lado, la respuesta dieléctrica
del La;CuO4 se calculd recientemente con un mod-
elo de capas (SM) armdnico pero se usaron parametros
ad—hoc constantes para los anchos de linea. Eliltimo
punto es crucial para entender porque la cuarta banda
falta en el espectro xy, como diversos detalles de la
forma de las bandas de reflectividad.

En este trabajo calculamos el ERI del LaaCuOy4
usando un SM que da una buena descripcién de las
curvas de dispersién en las direcciones principales de
simetria®. Los anchos de linea de los fonones TO son
determinados con una teoria anarménica para SM 78
que fue aplicada satisfactoriamente al silicio®. El po-
tencial cristalino es desarrollado hasta tercer orden en
los desplazamientos como sigue:
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donde ®35(v) son las interacciones cibicas an-

armoénicas de tercer orden y ®§(u,v) representa los
términos de tercer orden del potencial Coulombiano:
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En las ecuaciones de arriba tenemos: uq(lk), va(Ik):
desplazamientos absolutos de carozo y capa;
¢ﬁp(lx,l'x'): interaccion armdnica capa-capa y
<I>gp(lx,l’x'): constantes de fuerza Coulombianas
armoénicas. X, Y. son las cargas de carozo y capa
del i6n x en la celda unitaria. La prima en las sumas
significa que esta corre para (I'k’) # (Ik). Las interac-
ciones de corto rango acoplan capas de iones vecinos
a través de potenciales de Born-Mayer (se suma un
término de Van der Waals para la interaccién O —0)¢.
La reflectividad se calcula desde la funcién
dieléctrica:

€ap(w) = €ap(c0) + Y Sap(d)
i

w? - w? — iwl;(w)

(3)

2
Sap(3) = “o-paliP30) (4)
Para el SM, p,(j) contiene la polarizabilidad prove-
niente tanto del desplazamiento de los carozos como
el de las capas.

En figuras 1 y 2 graficamos los espectros xy y z (la
linea a trazos corresponde a los parametros del poten-
cial de® y la linea continua es un ajuste con parametros
cambiados, ver Tabla 1). El acuerdo general con la ex-
periencia es mucho mejor que en previos cilculos con
valores ad — hoc para los anchos de linea!®. En nues-
tro cdlculo, el espectro xy muestra sélo tres bandas
de reflectividad debido a que el valor de S;,(2) es dos
ordenes de magnitud menor que los correspondientes
a los otros tres modos Ej,,, (ver Tabla 2). El modo j=2
es un "bending” de la ligadura Cu— O, producida por
la vibracién de la subred del oxigeno apical paralela

Cu—0,y Cu—-0,; La, — Oy La, -0, O; - O,
-84.85  -7.42 -17.39  -39.07  -2.13
61.90 -18.14 -8.01 48.42  -15.43

Tabla 1: Derivadas terceras del potencial de corto
rango para los diferentes pares de dtomos primeros ve-
cinos. Los valores de la linea de arriba son los deriva-
dos de los polenciales del ajuste con un modelo de ca-
pas armédnico®. La linea de abajo son los valores que
g{',ustan los datos de reflectividad infrarroja. Unidad:

As’
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al plano Cu - O; casi rigido. El momento dipolar
despreciable para este modo estd relacionado por su
similitud con el modo silencioso de las perovskitas ide-
ales. La pequeiia estructura de nuestro calculo en el
lado derecho del segundo pico que también aparece en
el experimento, es debida a 1a dependencia en frecuen-
cia de T'3(w). Esta estructura fue mal interpretada
mediante un fonén ficticio a 400cm™=! por un ajuste
con funciones oscilatorias®.

En el espectro z (Fig. 2) la banda ancha es pro-
ducida por el segundo modo Az, de frecuencia

© 0.8

0.6 -
Fa
S
Z0.4
0
)
G
1)
@

0.2 -

...co”'.
08
0.0 v v
0 200 400 600 800 100¢

Frequency (cm™')

FIG. 1. Reflectividad para el campo eléctrico incidente
a lo largo del plano x-y vs. Frecuencia. La linea sélida
corresponde a los pardmetros anarménicos ajustados y la
linea a trazos es obtenida con los pardmetros anarménicos
derivados de los potenciales del SM 8. Los cfrculos llenos
corresponden a los datos experimentales de Ref.%.
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FIG. 2. Andlogo a la Fig. 1 para el campo eléctrico a
lo largo de z. Los datos experimentales son de Ref.!.
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229¢m-'. La profunda depresion a ~ 330cm™! con-
dujo erréneamente a la asignacién de un fondn fic-
ticio con un ajuste por osciladores?. Esta depresién
es atribuida por nuestro cdlculo a un pico en el an-
cho de linea I';(w) como funcién de la frecuencia (ver
depresién y pico a ~ 400cm~! en la linea a trazos de
Fig.2 y Fig. 3, respectivamente). El primer modo Aj,
tiene un S tan bajo que no aparece en el espectro.

Elpico del espectro xy a ~ 680cm™! es debido al
modo "stretching” de las ligaduras Cu— O (modo 4 en
Tabla 2). El hombro ancho visto en el lado izquierdo
de éste, esta ausente en nuestro calculo. El ancho
del pico en nuestro cilculo corresponde al mismo
desdoblamiento LO-TO visto por difraccion de neu-
trones®, Por esta razén, el hombro mencionado parece
tener otro origen que el de la interaccién fonén-fonén.
Esta idea se refuerza por experiencias de medicién del
espectro de absorcién fotoinducida, donde se observa
un hundimiento a la frecuencia de ese modo, lo que
estaria relacionado con la formacién de polarones !.
El mismo efecto es visto con oxidacion creciente en
La;CuQO44:2. En las muestras de La;CuQO4 donde el
ERI fue medido®, no se descarté la presencia de una
concentracion baja de portadores. Concluimos que
la interaccién electrén-fonén es responsable de esta
ctructura, que también sc manifiesta en calculos en
"clusters” con correlaciones fuertes3.

Finalmente, queremos mencionar que la  con-
tribucion anarmdnica de la interacciéon Coulombiana
es importante y no debe despreciarse como fue hecho

en calculos previos para compuestos iénicos!!.
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FIG. 3. Ancho de linea del modo Az, a =~ 229.5cm™!
como funcién de la frecuencia. La linea continua corre-
sponde a los pardmetros anarménicos ajustados y la linea
a trazos cs ¢l resultado con los pardmetros del potencial
derivado de Ref.®.
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Este ERI°® ERI* Dif. Anarm.
trabajo neut.®  domin.
wq 08 145 132 126 La, — O,
wi(LO) 168 171
10-35,,(1) 856 488 624
I‘l(wl) 66 45 52
wa 168 (400)7 171 C, La, - O,
wy(LO) 260 279
10-35,.(2) 48 (48)?
La(ws) 19 (60)7
w3 330 360 358 350 C, La,—Oqgy
wa(LO) 461 459
10735,.(3) 328 233 305
Ts(ws) 54 20 28
wy 673 695 667 675 O:—0y,C
w(LO) 692 679
10-35,.(4) 114 174 168
Ty(ws) 25 27 16
€22(00) 1.092 6.0 55

Tabla 2: Frequencias de los modos transversales
(wj) y longitudinales (w; (LO)), "oscillator sirengths”
Szz(j) y anchos de linea a la frecuencia del modo
I'j(wj) de los fonones E3y polarizados segiin el plano
z-y.  Los valores de T;(w;) corresponden a los
pardmelros ajustados de la sequnda linea de la Tabla
1. Las contribuciones donminantes para I'j(w;) son
dadas en la illima columna, donde C denota la inter-
accion de Coulomb. w and I' estdn dadas en cm™! y
S en cm™2. Los valores calculados y ezperimentales
de la constante dieléctrica de alla frecuencia €;;(00)
son lambién dados.
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