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Resumen

Los materiales de tipo Perovskita doble con formula genérica A, BB’O, han sido
ampliamente estudiados en los ltimos anos debido a su gran versatilidad, la cual
permite la inclusion de iones de tipo alcalino térreo en los sitios A de la estructura
y metales de transicién en los sitios B y B’, dando origen a diversas propiedades
fisicas que redundan en multiples aplicaciones industriales. En este trabajo
estudiamos las propiedades estructurales y electrénicas del compuesto Ba,InTaO,,
el cual es de particular interés ya que dichos sistemas podrian aplicarse en el
desarrollo de resonadores dieléctricos vy filtros para sefial de microondas en teléfonos
mowiles y otros dispositivos inaldmbricos, entre otras. Mediante modelamiento
computacional ab-initio, basado en la Teoria de Funcional Densidad (DFT), y
partiendo de la estructura de grupo espacial Fm-3m, evaluamos los pardmetros
de red, las energias de equilibrio y la ecuacién de estado entre otras cantidades.
La minimizacion de la energia en funcién del volumen permite la obtencion de
un pardmetro de red de 15.861 Bohr. Los resultados de la Densidad de Estados
Electrénicos (DOS) muestran que la doble Perovskita Ba,InTaO, tiene un gap
indirecto de ~ 4.25 eV.

Palabras clave: Doble Perovskita, AB-Initio, estructura electrénica.

Abstract

The double Perovskites materials with the formula A, BB'O, has been studied
thoroughly in the past years due to its versatility, which allow to include the
alkaline earth ions in A sites and transition metals in B and B'sites, giving origin
to several physical properties with various industrials applications. In this work
the structural and electronic properties of Ba,InTaO are studied, material that
is particularly interesting due to its possible application to the development of
dielectric resonators and microwave signal filters on mobile phones and other
wireless devices. Using ab-initio computational model, based on the Density
Funtional Theory (DFT), and starting from spacial group Fm-3m, we calculate
lattice parameters, equilibrium energies and equations of state among other
quantities. The energy minimization as a function of volume allows to obtain a
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lattice constant of 15.861 Bohr. The results of electronic density of states (DOS)
show that the double Perovskite Ba,InTaO, has an indirect gap of ~ 4.25 eV.

Keywords: Double Perovskites, Ba,InTaO,, DFT; Electronic structure.

Introduccion

El compuesto Ba,InTaO, es un material
tipo perovskita doble de férmula genérica
A BBO,, con miiltiples aplicaciones
industriales  [3-6], especificamente, en
resonadores dieléctricos y filtros para sefial
de microondas en teléfonos méviles y otros
dispositivos inaldambricos [7,8]. Aunque se
han realizado diversos estudios experimentales
sobre la estructura del compuesto Ba,InTaO,,
su verdadera estructura cristalina no ha
sido esclarecida aun. Dias et al. [1] reportan
que el compuesto Ba,InTaO, presenta una
estructura tetragonal a bajas temperaturas,
estos resultados fueron obtenidos mediante la
técnica Espectroscopia Raman; sin embargo,
esta afirmacion fue refutada posteriormente
por T.S. Hammink et al. [2], utilizando Ia
técnica de difraccién de rayos X, aseguran
que el compuesto presenta una estructura
ctibica con grupo espacial Fm-3m en el rango
de temperaturas 82-723 K. Ademads, no
existen estudios basados en la DFT, a cerca
de las propiedades estructurales y electrénicas
del compuesto Ba InTaO,. En el presente
trabajo presentamos un estudio detallado de
las propiedades estructurales y electrénicas
del compuesto Ba,InTaO, en el grupo espacial

Fm-3m.

Materiales y métodos

Los célculos fueron realizados utilizando
la teorfa de la funcional densidad (DFT) [9]
implementada segin el codigo WienZk [10].
Las energias de correlacion e intercambio
fueron evaluadas en la aproximacién de
gradiente generalizado (GGA) segin los
potenciales propuestos por Perdew-Burke-

Ernzerhof-96 [11]. Los radios de muffin-tin
(en u.a.) fueron 2.3, 1.7, 1.75 y 1.6 para el Ba,
In, Ta y O respectivamente, el R, *K  =T7.0,
el maximo valor del momento angular fue
10. G_, que es el miximo vector del espacio
reciproco para el desarrollo del potencial en
serie fue de 12.0. Se tom¢é una malla de 3000
puntos k que equivale a un maximo de 104

puntos k en la zona irreducible de Brillouin.

El criterio de convergencia para el calculo
autoconsistente de las energias totales es
de 0.0001 Ry en la energia y 0.0001 u.a.
en la carga. El célculo se efectio teniendo
en cuenta las relajaciones internas de los
atomos hasta que las fuerzas fueron inferiores
a ImRy/Angstrom. Asi mismo, todos los
calculos fueron realizados sin considerar
la polarizaciéon de spin, debido a la baja
caracterfstica magnética de los cationes de
Iny Ta.

Resultados y discusion

En la Figura 1 se presenta la estructura
ctibica de la Perovskita Ba,InTaO, estudiada
en este trabajo.

-

Figural. Estructura de la perovskita Ba,InTaO,
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En la Figura 2 se presentan los resultados
de la energia en funcién del volumen para la
estructura ctibica del compuesto Ba InTaO,.
En la grafica se observa que existe un minimo
de energia y que por tanto el material es
estable 0 metaestable energéticamente.

El valor del volumen en el minimo de
energia corresponde al volumen de equilibrio,
y de alli se deduce la constante de red. Estos
resultados fueron ajustados mediante la
ecuacion de estado Murnaghan [12]. El valor
minimo de energia obtenido es -76480.298
eV, el volumen de equilibrio encontrado
es 997.616 Bohr’, la constante de red es
a =15.861 Bohr, y el médulo de volumen
obtenido es de Bo = 155.7 GPa y su derivada
respecto ala presién es Bo "= 5.0. El pardmetro
de red obtenido tiene buen acuerdo con los
resultados experimentales [2] con un margen

de error ~1.4%.
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Figura 2. Energfa total en funcién del volumen para el
compuesto Ba, InTaO,.

La Tabla 1 muestra las posiciones atémicas
en la Perovskita Ba,InTaO,, obtenidos por
la optimizacién de las coordenadas internas.
Los resultados estdn en buen acuerdo con los
obtenidos de los experimentos [2].

Tabla 1. Resultados de las posiciones internas de la
Perovskita Ba,InTaO,, obtenidas a partir de nuestros
céalculos ab-initio. Los datos experimentales se
incluyen para la comparacion.

Perovskita  Sitios GGA: (x,y, 2) Exp.: (x, 3, 2
Ba: 8¢ 0.25,0.25,0.25 (0.25, 0.25, 0.25)*
In: 4a 0,0,0 (0, 0, 0)*
Ba:nTaOs 1 yp 05,0505 (0.5,0.5, 0.5)*
O: 24e 0.2607, 0, 0 (0.2568, 0, 0)*
*Exp. [2].

En la Figura 3 se presentan las propiedades
electrénicas de la Perovskita Ba InTaO,, el
estudio se realiz6 mediante la DOS en funcién
de la energia y la estructura de bandas a lo
largo de algunas direcciones de alta simetria
de la primera zona de Brillouin; en esta figura
se observa la energia de los electrones en
funcién del vector de onda k, tomado a lo

largo de las direcciones W-L-A-T"-A-X-Z-W.

La DOS y la estructura de bandas se
calculan para la configuracién en equilibrio
usando la constante de red correspondiente al
volumen que minimiza la energia; el cero de la
energia se ha elegido en el nivel de Fermi. Se
observa que el compuesto Ba,InTaO,, presenta
un comportamiento aislante debido a que
tiene un gap indirecto de aproximadamente
4.25 eV, en el nivel de Fermi. Ademas, en la
Figura 3 se observa que existen cinco regiones
principales: la primera se localiza debajo
de ~ -16 ¢V, formada principalmente por
electrones 2s-O y una pequena contribucién
6s-Ta. Una segunda region bien definida entre
-12 y -13 eV, formada por los electrones 4d-
In. La tercera region se encuentra localizada
por debajo -10 eV, formada por 6s-Ba. Una
cuarta regién entre ~ -6.0 eV vy el nivel de
Fermi formada principalmente por electrones
p-O, 5d-Ta y pequefia contribuciéon de 5s-
In, p-In y 6s-Ta y una quinta regién ubicada
~ 4.25 €V hasta 8.8 eV formada principal-
mente por los electrones 5d-Ta y unas contri-
buciones minoritarias de los electrones 5s-In,

6s-Ba, p del Iny el O.
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Figura 3. Estructura de banda y DOS para Ba InTaO,

en la fase ctbica en condiciones de minima energfa.

Conclusiones
Utilizando DFT se calcularon las
propiedades estructurales y electronicas

del compuesto Ba InTaO, en la estructura
ctibica usando el método de Ondas Planas
Aumentadas y Linealizadas (FP-LAPW)
tal como estd implementado en el cddigo
wienZk. Utilizando la grafica de energia en
funcion del volumen se determinaron algunas
caracteristicas estructurales como son la
energia total, volumen de equilibrio, médulo de
volumen y el pardmetro de red que minimiza
la energia. Ademas, se puede concluir que el
material exhibe un comportamiento aislante
debido a que presenta un gap indirecto de
aproximadamente 4.25 eV.
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