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Se presenta un estudio de la difusién de atomos de Ar ad-
sorbidos sobre una superficie de MgO(100). Este se realiza
aplicando una dinamica molecular disipativa. Se resuelve la
ecuacion de Langevin y se introducen dos fuentes de ruido:
blanco gaussiano y blanco de disparo. Se presenta el efecto
de la interaccion de la superficie con los adsorbatos a través
de dos superficies de energia potencial: plana y corrugada. El
valor del coeficiente de difusién calculado esta en correspon-
dencia con la data experimental reportada en la literatura.

We present a study of the diffusion of Ar atoms adsorbed on
a surface of MgO(100). This work was done by applying a dis-
sipative molecular dynamics scheme. It is solved the Langevin
equation and there are introduced two sources of noise: white
Gaussian and white shot noises. The influence of the surface
adsorbate interaction is shown through two potential energy
surfaces: flat and corrugated. The calculated diffusion coef-
ficient value is in agreement with the experimental data found
in the literature.

PACS: Diffusion of adsorbates 68.43.Jk, Adsorbates on surfaces 68.43.-h, Statistical mechanics of adsorbates 68.43.De,

Neutron scattering 61.05.fg

INTRODUCCION

Los procesos atomicos y moleculares que tienen lugar en la in-
terfaz gas-superficie ocurren frecuentemente en la atmosfera
terrestre y el medio interestelar, asi como en un sinnimero de
procesos tecnologicos e industriales. Entre estos tltimos desta-
can la friccion, la catélisis heterogénea, la lubricacion, la corro-
sion y el crecimiento de cristales, por citar algunos ejemplos.

El estudio de las interacciones entre gases nobles y diferentes
minerales, esta en el centro de numerosas investigaciones que
tienen como objetivo comprender una amplia gama de proce-
s0s, que van desde la dindmica del manto hasta la formacién de
la atmosfera de la Tierra [1, 2, 3]. El 6xido de magnesio (MgO)
es un conocido catalizador y un compuesto fundamental de
numerosos minerales encontrados bajo la superficie terrestre,
por lo que se ha utilizado como sistema modelo para compren-
der los procesos que ocurren en la interfaz con los materiales
oxidados [4, 5].

Un sistema de gran interés es el compuesto por atomos de ar-
gon (Ar) adsorbidos en una superficie de MgO. Sobre dicho
sistema existe una amplia data experimental, la que ha sido ob-
tenida aplicando diferentes técnicas, entre ellas la Dispersion
Cuasielastica de Neutrones (QENS, siglas en inglés) [6]. La
mayoria de los tratamientos tedricos aplicados para interpretar
los resultados de la QENS no consideran la perturbacion que
las particulas de prueba (neutrones) puedan inducir en el pro-
ceso de difusion, pues asumen que la interaccion de estas con
las especies adsorbidas y la superficie metalica es insignifican-
te. Hasta donde conocemos, existen escasos estudios tedricos

sobre la difusion de dtomos de Ar en una superficie de MgO.
A partir de una metodologia desarrollada para el estudio de la
difusion de atomos de Na sobre una superficie de Cu [7, 8, 9],
nos proponemos analizar este proceso en dtomos de Ar sobre
una superficie de MgO, asi como comparar los resultados con
la data experimental encontrada en la literatura [10].

MATERIALES Y METODOS

La relacion entre el numero de atomos adsorbidos y el nime-
ro de “sitios” en la superficie por unidad de drea, define el re-
cubrimiento 0. Para “bajos” recubrimientos las interacciones
entre adsorbatos pueden ser ignoradas permitiendo trabajar
dentro de la aproximacion de un adsorbato. En este caso, la
difusion (o auto-difusién) se caracteriza considerando solo la
interaccion adsorbato-substrato. Dicha interaccion suele ser
descrita mediante un modelo que asume dos contribuciones
fundamentales: (1) la determinista, dada por el potencial V,
que presenta la interaccién a T=0, y (2) la estocastica, dada
por una fuerza aleatoria, R (t) (ruido blanco gaussiano), que
resulta de los efectos vibracionales inducidos por la tempera-
tura sobre los 4tomos de la superficie.

En las situaciones en que los recubrimientos se consideren
“altos”, la interaccion adsorbato-superficie se describe al igual
que en los casos de bajos recubrimientos. Sin embargo, la
interaccion adsorbato-adsorbato ya no es despreciable. Un
enfoque alternativo para la descripcion de dicha interaccion,
es a través de un modelo puramente estocastico denominado



aproximacién de un adsorbato interactuante [7, 8, 9]. Las
colisiones adsorbato-adsorbato son descritas mediante el rui-
do blanco de disparo [11].

En los experimentos de QENS la magnitud que se determi-
na es el denominado coeficiente diferencial de reflexion

R(AK,w)

d*R(AK,w)
W=nde(AK,a)). (1)

Este coeficiente es proporcional a la probabilidad que tienen
los neutrones de ser dispersados al interactuar con los dtomos
adsorbidos, bajo un determinado angulo sélido £2, con un in-
tercambio de energia 7@ = E; — E; y momento lineal trans-
ferido (paralelo a la superficie) AK= K , - K;. En la ecuacion
(1), n, es la concentracién de dtomos adsorbidos, F esel fac-
tor de forma atomica, dependiente del potencial de interaccion
entre el haz de neutrones y los adsorbatos que se depositan so-
bre la superficie y S(AK,®) es el factor de estructura dina-
mico o ley de dispersion. Este suministra informacion acerca
de la estructura y dindmica de los adsorbatos, y en particular
aquella correspondiente a los picos Q y T. El pico cuasieldstico
Q es atribuido a la difusién de los adsorbatos y el pico T, de
menor intensidad, se origina por el movimiento traslacional
“frustrado” de los adsorbatos y por la excitacion de fonones su-
perficiales (temperatura de la superficie) [12].

El factor de estructura dindmico se expresa como

S(AK,0)= j 1(AK,t)e ™ dt, (2)
donde
I(AK 1) = [G(r,0)e™ " dr 3)

es la funcién de dispersion intermedia. La funcion de corre-
lacion de pares G(r.t) representa la probabilidad media de
encontrar una particula, que puede ser la misma u otra, en la
posicion r = (x,y) de la superficie en el instante de tiempo t.

Note de las ecuaciones (2) y (3) que el factor de estructura
dinamico es la doble transformada de Fourier de la funcién
G(r,t). La funcién de dispersion intermedia también puede
presentarse como

N ; . ; .
I(AK, 1) = %<ze—zAK rj(O)ezAK r (t)>‘ (4)
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En la ecuacion (4) los “brackets” denotan el promedio de las
trayectorias de las particulas, N es la cantidad de particulas ad-
sorbidas y r(1) la trayectoria de la j-ésima particula sobre la
superficie. En los estudios de dindmica molecular el incremen-

to del recubrimiento de adsorbatos impone la obtencién de
potenciales que describan las interacciones entre las especies
adsorbidas. Su costo computacional es alto debido al tiempo
invertido por los codigos en la evaluacion de las fuerzas entre
particulas, siendo necesario el empleo de un modelo estocas-
tico simple y realista. Este modelo consiste en analizar la dind-
mica de un tnico adsorbato. Bajo esta premisa, la accion de las
restantes N-1 especies adsorbidas se reemplaza por una fuer-
za aleatoria descrita por el ruido blanco de disparo. Con esta
aproximacion la ecuacion (4) se transforma en

I(AK,f) = (e AKIr=r O]y _ <e—iAK JovHdr

» (5
la variable v(') en el integrando de la ecuacion (5) denota la
velocidad de la particula adsorbida.

Para determinar S(AK,®) a partir de (2) es necesario simular
la dindmica de un adsorbato. Para ello empleamos la formula-
cién de Langevin [13], donde el movimiento de un adsorbato
es sometido a la accién de dos fuentes de ruido. La accién de
los adsorbatos y de la temperatura del substrato sobre la tra-
yectoria de un atomo de argén puede ser bien descrita por una
ecuacion generalizada de Langevin cuya forma es,

i(0) == [ (e = )5l + FIx(o] +8R@). (o)

En la ecuacion (6), x es la coordenada del adsorbato, 7(t) es la
funcion de memoria del bano térmico, que incluye los efectos
que surgen del ruido blanco gaussiano y del ruido blanco de
disparo; FF==VV es la fuerza determinista por unidad de
masa (V es el potencial periddico de la superficie con periodo
a)y OR(t)=0R;(t)+ORg(t)es la fuente de ruido (G y S se
refieren al ruido blanco gaussiano y al ruido blanco de disparo
respectivamente). En la notacién anterior se utiliza el simbolo
0 para representar magnitudes que fluctian.

El ruido blanco gaussiano satisface dos condiciones: el pro-
medio de la fuerza estocdstica en un instante de tiempo es
(6R;(1))=0, y la funcion de autocorrelacion de dicha
fuerza es distinta de cero para instantes de tiempo muy pe-
queios (SR (1)SR;(t)) =2mykzTS(t—1"), donde m
es la masa del adsorbato, T es la temperatura de la superfi-
cie, 7 el coeficiente de friccion que caracteriza la fuerza de
las interacciones adsorbato-substrato y (t - £) es la funcién
delta de Dirac. Por otra parte, el ruido blanco de disparo
considera la fuerza como ORq(f)=Rg(t)—{(Ry)) donde
(Rs) =3, Lk (TXRs(t))1- Los “brackets” dobles en la
ultima expresion indican el promedio sobre el nimero de coli-
siones (K) segtin cierta distribucion (Px) v el tiemIJ)o total con-
siderado (7). En nuestro modelo Rg(H)=Y, ]c:lbk t—1t),
donde b, (t—1t,)= ck/l'e_’1 (=t representa el pulso o for-
ma del impacto, con #-, >0 y ¢, es la intensidad del mismo.
La forma del pulso indica que las colisiones son “repentinas”
y que sus efectos se relajan exponencialmente a una velocidad
constante A’. La probabilidad de que ocurran K colisiones du-

rante un tiempoKT se describe por la distribucion de Poisson
P (T)=(AT) ¢ *T /(K!).En la ecuacion anterior A es el
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coeficiente de friccion que, para este tipo de ruido, representa el
ntimero promedio de colisiones por unidad de tiempo. En un
modelo mds realista las colisiones ocurren aleatoriamente con
diferentes orientaciones y energfas. A partir de los esquemas

propuestos en la literatura se presentan los coeficientes ¢, que

se distribuyen segiin la ley exponencial g(c, ) = o Tleala
dondec, =0y a =./m/kyT [7,8,9].

La velocidad A’ define el tiempo de decaimiento para cada
evento colisional como 7,=1/A".Si 7. es relativamen-
te pequefio, en comparacion con el tiempo de relajacion del
sistema (régimen markoviano), la funcién de memoria en (6)

’ 7’

es local en el tiempo y (¢ =) =ny6(¢ —1’), donde 7 es un
coeficiente de friccion independiente del tiempo. Consideran-
do esta aproximacion y aplicando el Teorema de Fluctuacion-

Disipacién se obtiene que 17y =y + A . En estas condiciones la
ecuacion del movimiento se plantea de la siguiente forma

§(t) = -nox(t) + F[x(t)] + SR(1) (7)

donde podemos definir A como el coeficiente de fricciéon que
se relaciona con el acoplamiento adsorbato-adsorbato.

A partir de las soluciones de la ecuacion (7) se encuentran dos
regimenes en el comportamiento de los desplazamientos cua-
dréticos medios. Cuando 7nyf < 1, las colisiones tienen una
rara ocurrencia y el adsorbato presenta un movimiento casi
libre. Este es el régimen balistico o de libre difusion que se ca-
racteriza por la ecuacion

kgT
()~ =1 ®
Por otra parte, para 17y¢ > 1 no existe difusion libre, los efectos
de la fuerza estocastica son dominantes y predomina solamen-
te el régimen difusivo

ﬂt =2Dt. )
m,

(x* (1)~

La ecuacion (9) es la llamada ley de Einstein. Analizando
dicha ecuacién se aprecia que una disminucion de la fric-
cién que actua sobre el adsorbato, conduce a que el proceso
de difusion sea mas rdpido (el coeficiente de difusiéon D au-
menta). Por otro lado, la difusién es mas activa cuando se
incrementa la temperatura de la superficie.

Para estimar el valor de A se considera la teoria cinética
elemental de transporte de los gases. En estas condiciones
la difusién es proporcional al camino libre medio, el cual es
inversamente proporcional a la densidad de las particulas
de gas y al drea efectiva de colisién cuando se asume un
modelo de esferas rigidas. Tomando como base la teoria de
Chapman-Enskog y la ley de Einstein es posible encontrar
la siguiente asociacion ) =(6p0 / az) /kBT/m, donde o
es el radio del adsorbato y a la longitud de la celda unidad.
Este método es razonable en nuestro sistema cuando los
recubrimientos son bajos.

En las simulaciones fueron consideradas dos superficies de
energia potencial (SEP) diferentes: plana (V = 0) y corrugada

[V=f(x)].

Detalles de la simulacion. El primer paso de la simulacion es
la generacion de las condiciones iniciales. Las mismas se obtie-
nen de establecer posiciones aleatorias en el plano xy y velo-
cidades que satisfacen la distribucion de Maxwell-Boltzmann
para la temperatura a la que se desea realizar el experimento
numérico. A partir de estas condiciones iniciales se propagan
las diferentes trayectorias numéricas. La convergencia de los
resultados se obtuvo para 10000 trayectorias. El paso de inte-
gracién utilizado fue de 100 a.u.

Se utilizan dos valores diferentes para el recubrimiento 6= 0.8
y 0=1.16, a la temperatura de la superficie metdlica T = 45 K.
Los valores de a y o para la longitud de la celda unidad de la
superficie y el radio atémico del argon fueron a =298 Ay p
=0.71 A, respectivamente. Se determino la frecuencia de coli-
sién (o friccion debida a los adsorbatos que colisionan) para
cada uno de los juegos de datos. Los Valores de A obtenidos ala
temperatura de 45 K'son 9.0042 x 10° a.u. y 13056 x 10~
a.u. para los recubrimientos de 0.8 y 1.16 respectivamente. A
la velocidad de relajacion de las colls10nes se le asigno el valor
reportado en la literatura A" = 10° a.u. (41.3 ps™) [7]. Varia-
ciones del valor de este pardmetro, incluso en 6rdenes de mag-
nitud, no condujeron a cambios significativos en los resulta-
dos. A pesar de que trabajamos con recubrimientos de 0.8 y
1.16, aplicamos la teoria cinética elemental de transporte de los
gases como un punto de partida en nuestro modelo, que puede
ser mejorado.
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Figura 1. Desplazamiento cuadratico medio con las SEP plana (a) y co-
rrugada (b). Los valores de los parametros de la simulacién son @= 0.8
(linea continua), @= 1.16 (linea discontinua) y T = 45 K.

Para determinar el coeficiente de friccion (7) fue utilizada la
relacion ¥ =0.1w, (7, 14], donde |, esla frecuencia arméni-
caasociada al minimo del potencial periddico que describe las
interacciones superficie-adsorbato.



En la literatura no se encontré reporte alguno sobre el poten-
cial en el que evolucionan los atomos de Ar al interactuar con
los dtomos de la superficie de MgO, por lo que se propuso un
potencial numérico utilizando la aproximacion de potenciales
aditivos por pares. Los parametros utilizados fueron tomados
de las bases de datos de BIOSYM [15]. Nos referiremos en lo
adelante a este potencial como “la SEP numérica’

Partiendo del conocimiento de las posiciones de los maximos y
minimos, y de las profundidades de los pozos de la SEP numé-
rica, se propuso una funcién analitica periddica que reproduce
las condiciones de dicha superficie

V(x,y):Vl(xay)'i'VZ(x’y)

Vi(x,y)= %[— cos(%[ x) - cos(%r y)]

(10)
Vy(x,y)= %[— 005(2% x1) - COS(%T N )],

donde x, =x+a/2, y=y+a/2, V, = 150 meV y
V,=10meV.

Posteriormente, para calcular @y, se hallaron las proyecciones
de ambas SEPs (numérica y analitica) en los planos zx y zy de-
termindndose que las frecuencias @, y @, son iguales a @,
y su valor es 4.00 X107 a.u. Esta frecuencia es dos drdenes de
magnitud menor que la frecuencia de Debye del sélido de MgO,
lo que define dos escalas temporales en nuestro problema. El
movimiento de los 4tomos de Ar transcurre en intervalos de
tiempo mucho menores que los que caracterizan al movimiento
de los atomos de la red. Despreciando cualquier solapamiento
de la frecuencia caracteristica del movimiento de los atomos de
Ar sobre la superficie con las bandas vibracionales permitidas en
el sélido, asumimos que el movimiento de dichos dtomos desde
un sitio de adsorcion a otro no produce una relajacién apreciable
delared hacia nuevas posiciones de equilibrio. Las fluctuaciones
de la red las simulamos a través del ruido blanco gaussiano. La
simulacion se realiza sobre el plano xy y la celda computacional
es ilimitada. Se utiliza una funcién potencial periédica.

La ecuacion de Langevin resultante (ecuacion (7)), con la forma
asumida para la superficie de energfa potencial Ar/MgO (ecua-
cién (10)), admite una solucidn analitica (a través de la ecuacion
de Fokker-Planck correspondiente) cuando el recubrimiento es
bajo y se puede despreciar la interaccion entre adsorbatos [16,
17, 18]. Sin embargo, dicha metodologia no es aplicada en este
trabajo.

RESULTADOS

En un primer momento se analiza la difusion del adsorbato en
una SEP plana, que es semejante al estudio de un gas bidimen-
sional. Este ejemplo es representativo de las superficies poco
corrugadas donde el papel de la barrera de activacion es despre-
ciable. Posteriormente se estudia el problema pero considerando
una SEP corrugada.

En todos los graficos de esta seccion las magnitudes estdn da-
das en unidades atémicas.
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Figura 2. Funcién de dispersion intermedia con las SEP plana (a) y co-
rrugada (b). Los valores de los pardmetros de la simulacién son 0 = 0.8
(Iinea continua), @= 1.16 (linea discontinua), T=45 Ky AK = 1.2 A.

Cuando V =0, es posible distinguir los regimenes balistico
y difusivo para la magnitud dindmica (x*) Esto se aprecia
en la figura 1(a) donde <x2> es proporcional a #? (balistico)
para pequenos valores de tiempo y proporcional a ¢ (difu-
sivo) para intervalos temporales grandes. Cuando se tiene
en cuenta la accion del potencial de interaccion adsorbato-
superficie solamente se establece el régimen difusivo, ver

Fig. 1(b).

A partir del comportamiento lineal que experimenta (x%)
se calculan los coeficientes de difusion con ayuda de la
ecuacién (9). En los resultados presentados en la figura 1
pueden observarse dos aspectos relevantes. Por una parte,
al pasar de una SEP plana a una SEP corrugada (incremen-
to de V) se manifiesta una disminucion del coeficiente de
difusion. Ademads, independientemente de la SEP que se
utilice para el analisis, un incremento del recubrimiento
(aumento de A) conduce también a una disminucion del
coeficiente de difusién. Lo comun en ambos casos es el in-
cremento de 7, ya sea por un aumento del acoplamiento
adsorbato-superficie o del acoplamiento adsobato-adsor-
bato. Estos resultados estdn en concordancia con la pro-
porcionalidad inversa que expresa la ecuacién (9) para los
coeficientes de difusién y de friccion.

Losvalores calculados paralos coeficientes de difusion, utilizando
una SEP plana, fueron D=1.62x 10" q.u. para = 08 y
D =125 x 10" a.u. para 0 = 1.16. El tiempo de trénsito del régi-
men balistico al difusivo fue t = 63745 a.u. (1.54 ps) para un
recubrimiento de 8= 0.8, mientras que para 0 = 1.16 se ob-
tuvo t = 50660 a.u. (1.23 ps).
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Los coeficientes de difusion D, calculados en el problema
que presenta una SEP corrugada, tomaron los valores
1.98 X10° a.u. y 1.76 X10° a.u. para 0 igual a 0.8 y 1.16
respectivamente.

En el experimento, el coeficiente de difusién fue obte-
nido para un recubrimiento de 0 = 0.8 a la temperatura
de 45 K [10]. Su valor fue D= (2.59 * 0.86) x 10~ a.u.
A partir de los calculos numéricos el valor obtenido fue
D=(1.98 = 0.08) x 10”a.u. La incertidumbre de la deter-
minacion experimental de D permite plantear que el va-
lor del coeficiente obtenido numéricamente estd en buena
concordancia con el resultado empirico.

Con el objetivo de verificar la relacion y =0.1¢, se reali-
zaron diferentes simulaciones, las que consistieron en va-
riar el parametro ¥ desde 107 a.u. hasta 14.5 X10° a.u.,
manteniendo constante @,. En cada una de estas simu-
laciones se calculo el coeficiente de difusion y se observé
que, con el aumento de la friccion, dicho coeficiente ex-
perimenta un decrecimiento proporcional a 1/7 en con-
cordancia con la ley de Einstein. Todos los valores de D
fueron del mismo orden de magnitud.

El valor del coeficiente de friccion ¥ que asegura en la si-
mulacion un coeficiente de difusion igual al reportado en
el experimento es y =10 a.u., lo que provoca una des-
viacién del 25 % con respecto al utilizado en el modelo. La
sobreestimacién del valor del coeficiente de friccién po-
dria estar relacionada con la “calidad” de la SEP utilizada
en las simulaciones. Esta SEP no considera las contribu-
ciones de los términos de muchos cuerpos y no tiene en
cuenta los procesos electronicos (energia de correlacion
electronica, friccidn electronica, etc.).

En los calculos que se desarrollaron se exploraron diferen-
tes valores de transferencia de momento AK considerando
el rango comprendido entre 0.53 47"y 1.28 A7 de acuer-
do con el experimento [10]. Las simulaciones se hicieron
teniendo en cuenta que la transferencia de momento lineal
ocurre a lo largo de las direcciones cristalograficas [100]
y [110]. Sin embargo, no se encontraron diferencias rele-
vantes en los resultados que se obtienen para ambas direc-
ciones. Por este motivo, solamente se mostraran los que se
alcanzan siguiendo la direccion cristalografica [100]. Este
comportamiento de los resultados no se hallé en la difu-
sion de atomos de sodio sobre una superficie de cobre.

Esta situacion puede explicarse a partir de las caracteristi-
cas de las SEPs. En el sistema Na/Cu(100), la diferencia en-
tre las amplitudes de los cortes de la SEP en las direcciones
[100] y [110] es de 35.0 meV, mientras que para el sistema
Ar/MgO(100) esta diferencia es de 7.0 meV.

En la figura 2 se presenta la funcién de dispersion inter-
media que se obtuvo para ambas SEPs, a la temperatura
requerida y para los recubrimientos empleados en el

experimento. En la Fig. 2 (a), SEP plana, es posible obser-
var que, para tiempos pequenos, la funcién /(AK,t)tiene
un decaimiento inicial gaussiano. A medida que el tiempo
aumenta presenta un decaimiento exponencial, hasta que
alcanza un valor constante y muy préximo a cero. Al igual
que en la ref. [3], en la que se analiza la difusion de Na
en Cu(100), para el sistema Ar/MgO(100) el aumento del
recubrimiento provoca que el decaimiento de /(AK,t) sea
mas lento. Este comportamiento se debe a que existe una
mayor friccion de la particula con el resto de los adsorba-
tos (incorporados a través del ruido blanco de disparo).
Por esa razon, disminuye la velocidad de los adsorbatos,
disminuye su desplazamiento medio y, de acuerdo a la
ecuacidn (5), la funcidon I(AK,t) decrece suavemente.

Con la presencia de la superficie de energia potencial
corrugada se observa que la funcién /(AK.f) sufre un
decaimiento mds lento que cuando se utiliza la SEP
plana, ver Fig. 2 (b). En este caso aparece un régimen
oscilatorio como consecuencia de las interacciones de
los adsorbatos con los atomos de la superficie. El in-
cremento de la friccion con la superficie provoca una
disminucién de la energia de los adsorbatos. En estas
condiciones el recorrido libre medio disminuye y la
funcion de dispersion intermedia decae luego de varias
oscilaciones, ver Fig. 1 (b).

En la figura 3 se introduce el factor de estructura dinami-
co. Es posible apreciar en esa figura la presencia del pico
cuasieldstico Q. Este brinda informacion sobre el proceso
de difusion. Se distingue en el grafico que para un menor
recubrimiento, el proceso de difusion es mas activo cuan-
do la SEP es plana (Fig. 3 (a)). Sin embargo, cuando la SEP
es corrugada, se observa un comportamiento contrario.
La difusion es mds activa para el mayor recubrimiento,
ver Fig. 3 (b). Estos resultados fueron también obtenidos
y discutidos en el sistema Na/Cu(100). La presencia de la
SEP corrugada provoca importantes cambios en el factor
de estructura dindmico. En primer lugar, las trayectorias
de los atomos de Ar confinados en los minimos de la SEP,
originan dos picos simétricos alrededor del pico cuasie-
lastico, los picos del modo T. En la figura 3 (c) se presenta
el pico T (sdlo se muestra el que estd a la derecha del pico
cuasielastico). En segundo lugar, el pico Q es mas estrecho
que el correspondiente al estudio de la SEP plana. Esta re-
duccion del ancho del pico Q esta en correspondencia con
la disminucion que experimenta el coeficiente de difusion.
Los picos T se relacionan con el llamado movimiento tras-
lacional frustrado y con el intercambio de fonones con la
superficie. Un elemento a considerar en la disminucién
del valor del coeficiente de difusion y en la aparicién de los
picos T, es el hecho de que al aumentar la friccion aumenta
la probabilidad de que adsorbatos queden termalizados en
los pozos de la SEP. Estas particulas tendrdn un movimien-
to restringido (traslacional frustrado) y no contribuiran al
incremento de <x2> En estas condiciones la difusion debe
ser menos activa.
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Figura 3: Factor de estructura dindmico con las SEP plana (a) y corru-
gada (b). En (c) se representa el pico T que aparece al utilizar la SEP
corrugada. Los valores de los parametros de la simulacién son 0= 0.8
(Iinea continua), @ = 1.16 (linea discontinua), T=45 Ky AK = 1.2 A.

CONCLUSIONES

Se estudid la accion del potencial de interaccion entre los ato-
mos adsorbidos y la superficie, evidencidndose que su presen-
cia provoca una notable variacion en las propiedades dinami-
cas del sistema. Cuando se realiza el anélisis con la SEP plana,
se distinguen dos regimenes: balistico y difusivo. Con la SEP
corrugada se aprecia solamente el régimen difusivo, ademas

de una disminucion del coeficiente de difusion respecto a la
SEP plana.

El potencial de interacciéon provoco el estrechamien-

to del pico cuasielastico Q y la apariciéon de los modos
traslacionales (picos T).

El incremento del recubrimiento provoca que aumente la
friccién y, por tanto, que disminuya el coeficiente de
difusion.

Se calculd el coeficiente de difusion para el sistema Ar/MgO.

Su valor es D =(1.98 £0.08) x10~ a.u. y estd en concordan-
cia con el valor obtenido en el experimento D= (2.59 * 0.86)

x10° a.u.
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