REFLECTIVIDAD INFRARROJA DE SrRuQOs
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En este trabajo presentamos los espectros de reflectividad infrarroja a temperatura ambiente y a 80K para la
perovskita distorsionada SrRuQOs. Con las relaciones de Krammers-Kronig calculamos las funciones 6pticas y
reconstruimos el espectro de reflectividad con un modelo basado en la generalizacién de la relacion de Lyddane-
Sachs-Teller y el modelo de Drude. Con estos datos calculamos el nimero de portadores, la movilidad efectiva y
la conductividad éptica, comparando nuestros resultados con los conocidos para diferentes compuestos.

In this work we present far infrared reflectivity spectra of the distorted perovskite SrRuO; measured at 80K and
room temperature. We calculated the optical functions using the Krammers Kroning relations and reconstructed
the measured spectrum with a model based on the generalization of the Lyddane-Sachs-Teller relation and the
Drude model. With these data we calculate the number of carriers, the effective mobility, and the optical
conductivity. These results are compared with known values for other compounds.

Introduccién

Los compuestos SrTiO;, aislador y SrRuQ;, un
material con portadores altamente correlacionados,
poseen estructuras tipicas de perovskitas. Por ser estas las
estructuras basicas de los superconductores de alta
temperatura critica y la escasa informacion sobre las
propiedades Opticas del segundo, motivaron nuestra
investigacion. -

En esta comunicacion discutimos los espectros de
reflectividad en funci6én de frecuencia y temperatura de la
perclwskita distorsionada SrRuO; entre 20 cm™ y 10000
cm'.

Los datos experimentales fueron analizados mediante
las relaciones de Krammers-Kronig, con las cuales se
obtuvieron la parte real, la imaginaria y la imaginaria de
1a reciproca de la funcioén dieléctrica y se calcularon los
indices de refraccién y extincién. A partir de estos datos
calculamos las frecuencias de los fonones activos en estos
compuestos y de la regla de suma inferimos la frecuencia
del plasma. De esta deducimos el mimero de portadores,
la movilidad éptica a altas energias y la conductividad
dptica.

Con un programa basado en la generalizacién de las
relaciones de Lyddane-Sachs-Teller sumado a un término
dz Drude reconstruimos nuestro espectro de reflectividad
utilizando 1la frecuencia del plasma obtenida a partir de
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la parte imaginaria de 1a inversa de 1a funcion dieléctrica
y una contribucién fonénica.

La caracteristica metilica del StTRuO; se refleja en la
relativa alta reflectividad del espectro medido, que a su
vez es similar a 1a que presentan los superconductores de
alta temperatura critica en su estado normal. Esto sugiere
que esta respuesta aproximadamente lineal de la
reflectividad_en funcién de la frecuencia no es una
propiedad intrinseca de estos ultimos compuestos.
También comparamos los resultados antes mencionados
con los medidos para 1a perovskita clasica, SrTiO;.

Experimental

La fabricacion de la muestra de StRuQO; se realizd por
medio de una sintesis de estado s6lido donde se molié en
un mortero de dgata una apropiada mezcla de SrCO; y
RuO; (99,99%), la que luego fue calentada en aire
durante 3 horas a 1100°C. La solucién sélida de SrTiO,
fue preparada con la mezcla de TiCly y St(NOs) en
solucién acuosa, luego se agregd NH,OH y (NH,).CO;
hasta que la precipitacién fue completa. El precipitado
solido fue filtrado, lavado con agua y secado a 120°C y
luego calentado en aire durante 3 horas a 1100°C.!

Los espectros de reflectividad infrarroja fueron
medidos con el espectrofotOmetro a transformada de
Fourier BRUKER IFS 113v a temperatura ambiente y a
80K, entre 20 cm™ y 10000 cm™. Para las mediciones a
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bajas temperaturas, las muestras fueron pegadas en ¢l
dedo frio del cridstato OXFORD DN 1754, regulando la
temperatura del mismo con el controlador 1TC4.

Los datos de los espectros de reflectividad obtenidos
fueron analizados con las relaciones de Kramers-Kronig.
Estas relaciones utilizan la reflectividad compleja donde
R(w) es la reflectividad medida y la fase 6(w) es
calculada con la expresion:

o(w) = —z—wpf'“—’—— R@) 4

T % @
donde P es el valor principal. Esta integral se resuelve
numéricamente con la rutina Simpson.

Una vez obtenida 6(w), las funciones dpticas 1 y k son
calculadas:

1-R
7= 1+R—2JECOS€

= 2vRsen6
1+R-2JEC059

donde n es el indice de refraccion y « el de extincién.
La parte real ¢ imaginaria de la funcién dieléctrica, &, ¥
£3, S€ expresan como::

&= 772_1(‘2
& =2nK

A efecto de eliminar posibles errores en la integracion
numérica fue necesario extrapolar el espectro a bajas
energias, llevando la reflectividad a la unidad y altas
energias, generando los valores de la reflectividad
asintéticos a cero.”

Para reconstruir el espectro de reflectividad se utiliz6
un programa basado en un modelo en el cual la funcién
dieléctrica queda expresada como:?

(Qj‘LO‘wz-H.}/jLow) (Qi+i(yp_yo)w)

sw)=g,[1

donde y, rcpresenta el amortiguamiento que nosotros
asociamos a los defectos de la red cristalina y vy, es el
amortiguamiento del plasma. El primer término de la
ecuacion es la generalizacion de las relaciones LST y el
segundo es la contribucion del plasma del cual cuando ¥,
=y, se reduce al modelo clasico de Drude.”

Resultados y discusiones

Los espectros de SrRuQ; presentan una reflectividad
semimetalica entre 20 cm™ y 1900 cm™” mostrando dos
absorsiones asignadas a la interaccion de los portadores
con los fonones longitudinales €;;~450 cm’ y
€10~800 cm™.
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Figura 1: (a) Espectros de reflectividad de SrRuQ3. (b)
Comparacion del espectro de SrRuQjs con el de SrTiO:;.

Esta decrece abruptamente en la frecuencia del
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plasma, Q,~3519 cm’, para tender a cero a mas altas
energias.

En la figura 1(a) la flecha indica que en el espectro
medido a 80K presenta una pequefia banda que nosotros
relacionamos con transiciones electrénicas localizadas en
regiones en la cual el compuesto tiene un
comportamiento cercano al de um semiconductor. Un
efecto similar se observa en las mediciones realizadas por
Calvani et al *en muestras de StTiO;.

En la figura 1(b) nosotros apreciamos que los modos
longitudinales dpticos del SrTiO; se encuentran a mas
altas frecuencias (~25 cm’') que la de los fonones
longitudinales presentes en el SrRuQ; que interactian
con los portadores. Este pequefio corrimiento Ilo
asignamos a la diferencia de masas entre los cationes de
rutenio y titanio.

Con las relaciones K-K calculamos las funciones
opticas: en £, domina el cardcter metélico del compuesto,
se hace cero en 2135 cm?, frecuencia en la cual n=x
como muestra la figura 2(c), la parte imaginaria de la
inversa de la funcion dieléctrica presenta dos maximos
en 2957 cm™ y 3519 cm™.

Nosotros también observamos que la conductividad
Optica presenta un comportamiento lineal con el
cuadrado de la frecuencia, como se ve en la figura 3(a),
para energias mayores a la del plasma, apareciendo tres
méximos a 817 cm’, 1453 cm’ y 3287 cm’ en
frecuencias menores que la del plasma (figura 3(b)).

Con los pardmetros utilizados en la reconstruccion
del espectro y conociendo la relacién Q,’=4e¢’N/m* (m*
es la masa reducida), deducida de la regla de suma,’ el
numero de portadores es N = 5,16 10'° cm™ (2,54 10"
cm®), la concentracién efectiva de portadores N* =
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Nm/m* = 7,07 10" cm3, la movilidad optica a altas
frecuencias p= e/m*y, = 19,5 cm*V'sec” (36,52 cm’V"
'sec), Ia movilidad efectiva p* = um/m* = 142,6 cm’V"
'sec’ y la conductividad optica o, = eN*p* = 175,6 QO
'em”. Los valores entre paréntesis son los calculados
utilizando un cociente de masa considerando un electrén
libre por rutenio.®
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Figura 2: Parte real e imaginaria de la funcién dieléctrica. (a)
Parte imaginaria de la inversa de la funcién dieléctrica.(b)
Indice de extincién y refraccion

Para el bronce azul, Ko3MoO;, Travaglini 7 publico
estos resultados: N* = 5.4 10 cm®, p* = 2,3 cm*V'sec”
y 6o = 2 103 Q'cm’ el mayor amortiguamiento que
exhibe este conductor se puede atribuir a la
unidimensionalidad del mismo mientras que su caracter
metdlico supone un mayor niimero de portadores libres.
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Figura 3 : Conductividad éptica en funcion del cuadrado de la
frecuencia. (a) Detalle de sus mdximos en funcién de la raiz
cuadrada de la frecuencia.

Es interesante destacar que el espectro de
reflectividad medido, presenta un aspecto similar al de
diferentes compuestos superconductores de alta
temperatura critica en su estado normal, de esto podemos
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inferir que 1a respuesta lineal de la reflectividad con la
frecuencia no es una caracteristica inherente solamente a
los superconductores. Bozovic et al® sugieren un y, =
7259 c¢cm’ para el compuesto superconductor Baj.
XK,BiO;,° mayor que y, = 411 cm™ obtenido para el
SrRuQ;, esto implicaria una menor movilidad en dichos
superconductores influenciada por la bidimensionalidad
de estas muestras. Ademas, 1a densidad de estados en el
SrRuQ; tiene una contribucion finita mas alld del nivel
de Fermi, situacién en cierta manera analoga a la
experimentada por los superconductores de alta
temperatura critica.

Resumiendo, medimos los espectros de reflectividad
infrarroja a temperatura ambiente y a 80K para la
perovskita SrRuQ;, con las relaciones K-K calculamos
las funciones épticas en funcién de la frecuencia y
reconstruimos el espectro medido con un modelo basado
en la generalizaci6n de las relaciones LST y el modelo de
Drude. Con los datos generados en este modelo
calculamos: el nimero de portadores, la movilidad
efectiva y 1a conductividad éptica y comparamos nuestros
resultados con los obtenidos para diferentes compuestos
por otros autores.
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