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Li K, TaQ, es un sistema en ¢l cual dipolos locales ocupan sitios de la red en forma aleatoria. Estos
dipolos son generados por la posicién ‘‘off-center’” de iones Li* . Para bajas concentraciones de
impurezas (x<0.04), ¢l sistema sufre una transicion a una fase dipolar vitrea (anédlogo eléctrico del
vidrio de spin ). El desplazamiento del Li a partir de la posici6n centrosimétrica ha sido determinado
por mediciones de NMR, obteniéndose un valor d = 0.32 a. Sin embargo, mediciones dieléctricas
indican que el momento dipolar asociado con cada impureza excede en un orden de magnitud dicho
valor. El objetivo del presente trabajo es interpretar estos datos experimentales a partir de un modelo
microscépico. Se ha determinado la distorsién de la red alrededor de una impureza *‘off-center’’
aislada. Se enconitrd una porcién de red fuertemente anisotrépica que se polariza en forma tal que su

momento dipolar refuerza al de la impureza.

El Tantalato dc Potasio es una perovskita paracléctrica
cibica que presenta un modo blando ferrocléctrico
que casi se hace inestable cercade OK. Cuandounién
Li* reemplaza al K*, se ubica en una de las seis
posiciones fuera del centro a lo largo de las di-
recciones cibicas < 100> [1]. Eldesplazamiento del
Li* a partir de la posicion centrosimétrica ha sido
estimado a partir de mediciones de RMN (2], ob-
teniendose un valor & = 0.32 a ( a: constantc de
red). Mediciones dieléctricas [3] indican que el mo-
mento dipolar asociado a cada impureza excede enun
Orden de magnitud al valor correspondiente al
desplazamiento 8. Estos resultados han sido interpre-
tados en términos de una porcion de red que se
polariza y refuerza al dipolo de Li*.

Para concentraciones de impurezas menores que
4% , el sistema Li:KTaO, condensa en una fase
dipolar vitrea ( analogo eléctrico del vidrio de spin ).
A mayores concentraciones estd aun en discusién la
araricion de una fase ferroléctrica o una fase mixta
i#]. Una descripcion del fenémeno observado en este
sistema puede ser hecha en la linea de las teorias de
"spin glass". Sin embargo, surge una complicacion :
la modificacion de la interaccién dipolar debida a la
polarizacion de la red. Porlo tanto es muy importante
conocer la forma del ‘‘dipolo efectivo’” y su depen-
dencia con la temperatura.

El objetivodel presente trabajo es estudiarla configu-
racion de la red alrededor de una impureza de Li*.
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Ademds, comparar conlos resultados experimentales
mencionados anteriormente, determinando tambicn
laformadel ** dipolocfectivo ‘* y sudependencia con
la temperatura. Para ello se utilizard un modelo de
capas con polarizabilidad no lineal, el cual describe
en forma satisfactoria la dindmica cristalina del KTaO,
en un amplio rango de temperaturas [5] .

La condicion de equilibrio para la red con defecto en

ausencia de un campo de fuerzas externas es :

o.F (s. ) _ g
ds

1)
donde F (s, T) eslaenergialibre de Helmholtz, s
son los desplazamicntos medios térmicos en la red
condefecto respecto alared perfecta. F (s, T) puede
ser evaluada en la aproximacion cuasi - armonica
como :

Fa (s, T)=d(s) +F_(s, T) 2)
donde ® cs la energia potencial total de la red, in-

cluyendolainteraccion coneldefecto; F eslaenergia
libre armonica alrededor de las posiciones medias:

F,= - In Tr exp(-H,) 3)
con

H,=E,_+ 12 ®P() (¢, @)
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donde { denotan los desplazamientos dindmicos.
Aplicando csta aproximacion al modelo de capas [5],
donde cada i6n cs polarizable y en particular ¢l O
incluye un acoplamiento capa-carozo de cuarto 6rden
a lo largo de 1a direccion de sus Ta*> vecinos, sc
obtiene el siguiente conjunto dc ecuaciones para 1os
desplazamientos medios de los carozos (u) vy las
capas (w) :

fT=(S+C*% u+ (S+CY)w (5)
£ =E+C% u+ [S+CYY + K(D) w
4313 KOB'B L:wowew (6)

donde 7 es la fuerzatotal ejercida por el defecto so-
brelosionesdelared y f* eslacorrespondiente fuer-
zasobre capas; S es lamatriz de constantes de fuerza
decortorangoy C representalainteracciéon Coulom-
biana; z denota la carga iénica ¢ y la carga dc las
capas. La matriz K (T) es diagonal y conticne los
acoplamientos armoénicos capa - carozo, con la unica
modificacién para el O%
Oa 2

K, M=Ky, + 12K, , <G, (0>, )
donde {(O,) es cl desplazamiento dindmico de las
capas del oxigeno cuyo vecino Ta* estd cn la
direccion a. El *‘braket’’ denota promedio térmico.
El sistema de ecuaciones (5) y (6) ., junto con la
condicion de equilibrio para el defecto, son resucltas
en forma autoconsistente. Hemos realizadolos célcu-
los para 300 K, 100 K y 25 K, con los resultados
mostrados en la Figura 1. En esta Figura se ha repre-
sentado esquemdticamente la porcion de red polari-
zada que refuerza al momento dipolar del Li* (indi-
cado con una flecha ) . En la Figura 2 se muestra més
en detalle esta region para T = 300 K. De los resulta-
dos numéricos, se obtiene un valor de equilibrio para
el desplazamiento del Li* en muy buen acuerdo con
mediciones experimentales [2] ylaexistencia de una
porcién de red, fucrtcmente anisotrdpica, que se
polariza reforzando al momento dipolar de la im-
pureza. Este **dipolo efectivo’ permanece practica-
mente constante hasta 100 K y disminuye notable-
mente a 25 K . La interaccion entre estas regiones
polarizadas, que ¢cs mucho mas complicada que una
interaccion dipolar standard, es 1a que produce la
condensacion a una fase dipolar vitrea.
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Figura 1: Representacion esquematica de la por-
cion de red polarizada que refuerza al dipolo del
Li* a diferentes temperaturas.
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Figura2: Momentos dipolares iénicos en el dipolo
efectivo creado alrededor de un Li* fuera de
centro a t = 300 K.

LA PLATA 1990 - 219



: REFERENCIAS

: [l]vanderKlkaJ RytzD BorsaF andechh
U., Phys. Rev. B 27 89, 1983 - '
[2]BorsaF., HOChllU vanderKlka J. _andRytz

"' D., Phys. Rev. Lett. 45, 1980, 1884 -

"7 220~ ANALES AFA Vol. 2"

[3]Hoch11U andBaenswle J. Phys C: SolldSta—
‘te Phys. 17,311, 1984 . :

[4]Ho6chli U. and MaghoneM J Phys Condens

. Matter -1, 2241, 1989 '

[S}Perry C., CurratR., Buhay H., MlgomR Stir-
ling W. and Axe J., Phys.Rev. B 39, 8666, 1989

" LA PLATA 1990-220



