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Utilizando un modelo de capas no lineal, se calcul6 el valor del dipolo eléctrico local producido por una impureza
de Li* en KTa0O,. La comparacién con mediciones experimentales de la constante dieléctrica en funcién de la
concentracion, nos indujo a introducir un modelo de "clusters” independientes. Estos "clusters" consisten en varios
dipolos que se alinean produciendo una regién de polarizacién coherente cuya dimensién puede ser estimada. Para
baja concentracién de impurezas, nuestra estimacién estd en buen acuerdo con mediciones épticas realizadas

recientemente.

Los cristales con estructura de perovskita son
uno de los sistemas mdés cxtensamente estudia-
dos™. Es remarcable el hecho que para el KTaO,
puro, como asf también para el cristal mixto de
KTa, ,Nb,O,, las transiciones a una fase polar
ordenada han sido correctamente predichas sobre
la base de un modelo de polarizabilidad no li-
neal™. Sin cmbargo, la situacién es diferente cuan-
do se dopa al KTaO, con Li*. El i6n Li* que
rcemplaza al K*, debido a su menor radio i6nico,
se ubica fuera de centro a 1o largo de una de las
seis dirccciones ciibicas equivalentes [001]%) El
momento dipolar resultante polariza la red de for-
ma tal que se genera una region, alrcdedor de la
impureza, cuyo momento dipolar local (P,.) es
mayor que el correspondiente al desplazamiento
del Li* (P,). Este hecho ha sido confirmado por
evidencia experimental® y por un calculo numéri-
co basado, también, en un modelo de polarizabili-
dad no lincal®.

Es pensado que los momentos dipolares locales,
asociados a cada impurcza de Li*, interactian en
forma aleatoria y dan lugar a la aparicién de una
fase de vidrio de dipolos, andloga a la de vidrio de
spin para momentos magnéticos®. Con el objeto
de entender el origen del comportamiento vitreo,
es necesario conocer c6mo es 1a interaccion efecti-
va entre las polarizaciones locales. Por lo tanto es
interesante poder determinar la forma y tamafio de
las regiones polarizadas y su dependencia con la
temperatura. En un trabajo reciente, hemos estu-
diado la dependencia con la tempceratura de las
regiones polan'zadas, utilizando el modelo de pola-
rizabilidad no lineal, en aproximacién cuasiar-
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moénica’™, obteniendo como resultado que P, /

/ P, = 4 en un amplio rango de temperaturas. Sin
embargo, estas prcdicciones estédn en contradiccion
con lo encontrado en otros modelos formulados
previamente: el modelo de iones rigidos®™ y el
modelo de acoplamiento con fonones®. Por lo
tanto es necesario someter nuestros resultados a
una comprobacién experimental.

Un experimento en ¢l cual un cristal de Li,
K, ,TaO, fue cnfriado bajo la accién de un campo
eléctrico y luego se midio la carga relajada duran-
te el calentamiento, permitié obtencr un valor de
la polarizacién local del orden de 4.5 ¢ A por cada
impureza de Li, dando esto como resultado que
P./Py = 4.5. El modelo de iones rigidos da un
efecto de screening, esto es: el factor de agran-
damiento para la polarizacién es < 1. Por otro
lado, el modelo de acoplamiento con fonones so-
brestima dicho valor en un factor 25 (P, / Py; =
= gy / 3 = 100). Otro resultado, independiente del
anterior, lo da la comparacién con la medicién de
la polarizacién remanente. En nuestro modelo, el
99% de la nube de polarizacién que refuerza al
momento dipolar de cada impureza, se encuentra
en una regién que involucra un radio de tres cons-
tantes de red” (r=3a). Por lo tanto, la polarizacién
total deberia ser una funcién lineal de la con-
centracién de Li para x < (1/a)? = 0.04, con una
pendicnte OP/ox = P, / a* = 1.35 C / m®% Ademis,
P deberfa saturar para grandes valores de x (x >
0.04) al valor de 50mC / m® La inspecci6n de la
Figura 1 confirma estos resultados practicamente
en forma cuantitava. Las desviaciones alrededor
del valor x = 0.04 son atribuidas a la interaccién
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es la densidad de dipolos ( N = x / a*. Por lo

- Figura 2 se observa la dependencia de la constante

mento no lineal. Sin embargo, tenemos un ar-
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Sin embargo, cuando cOmparamos nuestros’
resultados con mediciones de la constante dieléc-"
trica, encontramos una discrepancia. P,,. es una
variable dindmica y puede ser medida- a través de -
la susceptibilidad dieléctrica. Polarizaciones 1o-
cales independientes tienen una susceptibilidad de
Debye €, dada por €, = N*P,. / 3kT &), donde N

tanto, €,-€s proporcional a la concentracién. En la

dieléctrica-en funcién de la concentracién, medida
a la temperatura de vidrio-T,, notdndose un au-

gumento plausible para esta discrepancia: vamos a _ o
asumir que los efectos de la interaccién son ‘ali- I (%) - T el
near a n dipolos dentro de una pequefia region y l«ng,um 3: Longitud. de wm:ldcmn para la polani-
que esas regiones son mutuamente independientes; zacién - (o tamaiio del cluster) : (x) a pamr de
En esta aprox1mac1én (clustels mdcpcndlentes) se :generacmn de luz por el segundo armomco* (o)
e= (N/M(nEmY/SkT% HQ ' - e . :
- En la figura 3 hemos?represcntado’esta longitud en
A parur de Ia Figura 2 se puede estlmar el-valor funcién de X, encontrando un valor = 6 nim'para x
de n a distintas concentraciones y determinar el < 0.02. Para mayores valores de x la aproximacién
tamarno dc cstas reglones coherememente polarlza- de clusters independicntes ya no es vilida. Una
das. AR .. oot observaci6n directa de la“coirelacién polar.es posn-
_— _ " © .t 2n. ble mediante-una experiéncia éptica de ‘generacién -
e " " . w5 del segundo ‘arménico””. Los resultados también
o : ' » * 7 son-rcpresentados en la-Figura 4. Podemos notar
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que los dos conjuntos de datos son compatibles y
ambos prcsentan una clara evidencia para la co-
rrelacion, lo cual es consccuencia de 1a interaccion

|
entre polanzac1oncs locales.
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