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FIGURA l. Diferentes sitios eh donde ocurre la quimisorción en la superficie Ni (fcc): 

a) "center", b) "bridge 11 y e) "a top". 
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"a top"~ esta CC•o1-:h~n.ada de r~dcción l.:.. model~mns .. -olC•Cc>ndo al 

hi~~ógeno ju5to a1-riba ~el át0mo c~ntral ~~l ~~mulo je ~l~Liel 
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V del C::.i6ter .. o. • .:1,_... 

El cAlctllo fue 1-eal1=~dt, ""~ método Cc~lu.I2r X~. el 

c1.1;\1 1"10 sP- dlsct·ti·-!t ;-.qui y21 <~de hL. s1dc L.n1pl.i..~1n1.?nt.o> di~.t:\\t"lC·· 

r:ot:c.s t1-abaJC•~.º··""'• 1 º. 

Para la inicii:tl1:.=ación cce éste llUe'/L) c:ilc-:ulr_ 

asignar un radio ~ ~~da una d& la~ celd<ls, ~tómicas (N1 v ~!) y 

r:xterio:.¡-~ E?stc•s ..ralore~ se rnu~stra1. en l<J. t.._-'<bl.:t. 2. Ld ulección '"ie 

loa radios de los Atomos de tllqu~l correspond~n, ~vspect~ ln 

ccon.figui-ac ión de esf"·.?ras tangent1e_~~-:. 1 1 ftlás un 15:.~ de cPLll a,- idud, 

el v~:i.lor óptimo de esta propiedad mediante los cri°!.[?ric•5 de 

mlnima carg~ intersticial de ,;,prr'•,' imadamPnte 40Y. sin 

en1barg~ en el c~so pdrt~cuiar del Niquel, un 1~% d~ ~e;u1~r1d~d 

es suficiente? par.:-t un.,-"l buena descr~pción de 1.a carg2. ·-=-lectrónica, 

ya que la n1ayori2 de los ele=trones estan ~ltbmente lo~Rli~ad~s, 

po.- s~r de tipo ''d''. Respect0 al hidrogeno, el valor de 1 .. 2 

·-~~-•2 t:r->ntienc 77'l. de 1 '-'. rn.tL .:: 

electrónica, esto garantiza una buena descripción d&l hidrógeno 

en P.l cúmulo. 

C,._,1Z .. Pmplear~n 

.. \tom.ico,;o (CLOA), 

pertEnecie,·,tcs .;;; t.'-ste g1-L1pc ;Ju1·,tu.1l .. Estas CL.o~-:i stmQt,,-·,;.:, 0.d-3~.; 

obtuvie.-c .. -, ceon un J= ·o-g1-.::i.111a d<'-? tet.·11 ü de gn .. 1pos:"GROUP THEDRY" 2 º. 
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:.t• t11·,: ._;:.,· C,,-, 
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[.). C~~ esta 1nfor·1.ac1on ~~ pL.ede determin~r 1~ dist~~cia de 

t.•quilib1·ic· a la .::ual c..:::urre 1.1' quitriisorc1ón del h1dróge-r10, leos 
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al s!'t uti 1 .1.zan mótr.:·dC•5 S··ffd -e;"'1µirico'~ o.-:JtH)O/SR). pa1-a Ni 14,--n~ 
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r,bt,-.;,t=;-,- }d c_-r,<=rqiü de unión y 

lu pos1.::1U1. ~-ic.•LidL' ~ •-jL·•= t:.-1 1,1dr-oqeno:-· t->:l11toe una l.)1-.-:.1, m.:··,1 lidc-id 

sot.H-e la ._,,_,pe1·f1ci2 dc"1 .nr;-itF?1-·L-~.1, sin ernburgo es :;.ncl11dabl-: ..:¡~Je L'S 
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~ TANCl~.::c~~ W e, ~::.~~~::_3 __ ] 
1 

J .98 -2-12<::. l l'• 1 
2.(16 -27120. 125 ¡ 

1 
2.12 11 -2712(•.1l9 1 
2.27 -é.012(l.07:t 

1,: :::: 11!. ==~:=~:~:~~ 1: 

2.51 -27120.069 

2.65 -;-:::'.7120.•)66 

2.78 --2í lc!f..J.f..·:.i~-; 

L __ -~ :: _____ J :;;:;:. ::: _J 
TABLA 3. Energías total.o:.-s at.1tc•r.onsist12ntes para el sister.ia 

Ni~- H, a diferentes distancias inte1-nucleares Nic- H .. • 
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AGSOPBATQ(f-!)-SUSTEAlQ <l'J! 1 -

Una vez enc~11traJa l~ distanci~ de ~q~il1b1-10 a la cual 

C•cer·re la qu1mlsoi-ción s.c hizc;. i=>l ~tnAlis1s de CC•mo se enco,otrab¿in 

dl$tribuidos los est~dos ~ l~ distan=ia de 2.06 A y vEr como era 

su distribuci61~ eluctronica (figura 7J. En éste ma~eo se enc~ntró 

que los 01-tJitc=.les mc.lecul.:.-1-es que cc-nt1enen la inter.,"lcción H-f'JtP 

pertenecen .-:: 1.:1 s!n.i?trja 1:.1, dt:- acue1 .. dc.• al grup·::o punt1_i?.l d.l que 

µ,,.- r tenec:e ···s t•"'· todos 

111olDc•1l.:.r,?G de J,-<. s1rr,.?t·-1" .~1 io_.,¡ lt\ '_,;.;.t-,~ 

óstc•s 01- b l t:.sles l'"•O lto>cu 1 i\res !:>e pl.lt?dt? c-b5~rva1- que i::l enl~C:1-:? dl~l 

h1drógt.:-no cc•n l1'1 cú11.:Jlt:< se ! leva d. cabo~ prF.>fe.1-entemente, con los 

e-st.~dt•S dr:> 1~spin m1nc,rit.::i.r-10 del si~;t.,.:·I'.<:.· .. sf? pLtf">dn ver que ha·y 

la quimisor~i0~~ 

•.;:.gn1f1c.::.t1·~,::.mE-r·,t0 •_:-...n e1 ct11ni1lc• ·.;olo '-"t -;ivés. del f~str-do L' -0.533 

Ey .. \el contribuc1én do Ciid·'l w.nc dl"~ :c..:, rcst~nlfr"= c.1·:..l.tdles 

,-. ....... 1~.__ularQS. dr:- ._.-.• pl.11 n1~~yc-rí.ti\1-l.c:• es muy pequeñ.:a~ pC?1·,:_. la ;;-;u111a i.li=-

L~ot,,-¡«,·~·: lt.· ,.;G'~-~~·'.-~: .;...::•de ... ,.·¡ l .. ·~ ._,, ·~ .. ""'l .... s 

,-~-•p,-E-s¡;,.pt¿, lu!:"~ densid¿<deo; de ca1-r.JC) .-.11!• .:-•li:-<::, CPr•trc:c.~.~.-:~ 11.1•_-, 

n1qt1L?l 

··:.-st.:.• -.1 .. b1 t¿; l lllOlE?CU"!..ar 

rJ;:z.<Nl.c) - s(H). 'i 1..-. d•o>nsid,•rj 0:~1r,_..ct.ró11ic~:\ ,__2 encuL•nlra ~-111..-.. 11t.=>11tE 

!c•c:¿-tl:.z,:>.d~·· ;.,,la \''-o.'U.~q·, !.t1f.;=i1-n.1:::l•::>-:;r r-JiC - Ji. [-n l,;¡;; ">.1.irii.>t1·l,> 

;:1;.~ ¡:._~2. P."?)" E· . .,;<_-., r-ncu·"-:1.t.1-, .... n lc•s t:•rb1i.21c><-:. n: i'"'C'.!l::.1-r~~-, ~·-· 11•'.3 

:.:;ót..::• q•;•· l<i ··;h°'•-~Ji.~. do .. ~·-"tos ' 'l !"!•: _, ! ~-- ,-,-,;•-:; 
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:j•.- •:?s.~í ~,. ;r'.> .. ·10r t.:,i-:c. €::~< el N!P se G:Pcue11tr¿., iná.s oc1 pad,;,., esto es 

dYbid~ a que tla for~,ado un e0J~CE CGn el ~1idr6genc 1~ nos de 

observar e~ la figura ~-

Ruette et- a 1 con mé-tt:•do-.:; semier,,pJ r ic:c•s 

Lttilizanclo un cumulL• di.::i Nl.i
4 

C(•l"f1C' mc •. :.1 • .::l::• de la supe·1-f1ciF;';"(100) de 

nf.q ·2l(fcc), 1_-.btiene,1 QLif? ~•1 la di~,c.·cia.ci6n de Hz µ.-ima·-..:· 

la flsJ~cr~ión y 10e~o la o jmi$c· rtó~ drl H álom1co por el 

cúmulo. Debido a J2 paraml;!tr-i:::ar.ion de esf;c·5 rr;ótodos, dichos 

inve-:::.tig~do¡-~; in!.•-c-duceq, En su i:.:.á~ ·_u!o, un -r~.ctcoi· dí? rel21j,_<.ciuo 

par.:-: lc•S c·rbi t2les "d", y.o. que· supe.nen que t:>ste t lf..''· d2 

electrc.ne= no tlf2n.-;-.-. •_•na ¡·1,;.-•_¡..-_.;: 

!f-.. orbitalf:'':", ""'" 

dir":>cf:2me11tn ·C:·li • .. ·l •-?:·l-V:c r/l-i- _.,. - ~ n·-c ... :., ·<• d'?- 1--7 '"--: ·¡-,:. J__::.1·'..i--'11. 

E11 ?Ó'"ste tr;:;ti-~ io se f.•bt3e··1e (!ut~ t-i." -· un::< ;:r-~.rt1.t: 1p.---~c1ó1 ,,,, ;:::: 

12111;:-·c:e t-li" -H rl•:• 1c-:. 01-b.i t . .,.l•:-~. ''s", "p" y "t1"; ":.;ic·ndo rJt.- i''~VC•!-

21 ".l" ·:-: 

cont.Tlbución el ";.•". E!.:.t.tt~,; r.r.nclt•·.·1c:<1v-·•-=- 1:;·. tan rto:p •.. ,-t:id.as ¡:vi· i:!l 

siguionte .-:or,:'11;-t,;_jo,_-;. 

Su 0f1-->cf·(1r. '''' -.. '\:~_.,,_;.,__, dt~ LtjrfJU CL•n Jos t:~<;q1_1,~,,1'>,<S C::.1st:> 

l":u·-plG.~ y r.: ... -, el !J.o•.1-1·.11;;:: \.'e];,;~-1. 01" l··r; ,-~ .. ~-t..1ll._ .. ;,_,._, ,¡~'? 0.,--:~tt..• 

c1:o1>1r-1ur·•·,:<mic .• ::-.o dE· ... ::,l_-1 •.1-,;:;.qsf~,·:·=nc:1a dic;.t,,. mtn::t·,o .-J.:~ ~~1··r 111-• .-... ~l 

1j•:;: ~~"-er ,_,n;, f··':C' 1;!-uctürd <;:e•1c\!J.o:.. RU•o:tt.C!•:J t.·\mbiéri C•f-'llt"flf~ ,' ... -;.,f.~•. 



~co~naKado de la 

C•T ientacló1! de lB..i ci::·--ipo~1entns de .:s-~pi n dr leos E· lec ' .. rC.nes de 

C•l'"tiltales "d" de los átome;s de niquel, aunque éstos no $e 

enc:l.ientren dirt.~c+::arnent:e involucr<=1do5 en el enl..:;ce y 

t:LL} Lo:;; -:'11-bit.• .. 'rl•:.:s d".:.' .Jnt1r~nlace ce1·c.,1nos ¿¡} .-:.iVf:'l de Ferrnl son 

lo~ que for·n.an intt.::1·,c¡cci1...nes con c..>l hidrógeno 

reduce la magnC?tize-c1ón. 

~'?s te. tamb lQ>n 

Por lo que s-=- pu"::o:...-_• r.orl':lu.ir que en i:I pi-c.•cesc• de l.:i. 

Co~ el anAlis1s tlc carga se ~btuvo para los diferent2s tipos 

OC' .:ttomos las siqL•ierit-es conf1au1-~1ci{"'tn~s ~lf'.loctrón1cas: 

F ATOHO CONFJGURACION E~CTRONICA T ----------------
Hidróg8ch:.· ts 

o. 743:) 1 

1 

Ni<central> Íi'S 
o. 3d0

' 4p 
n J \,\'· r ! º;:.~.:....ne 1 4s 

o. 84.:J".'i 3":~11. P772 '•¡., o. 

1 Ni<2°pl.:me>) 4~ 
o. d4:=J7 3dº· '>p "· L 

De donde se p .. 1ede observar que ·~l e1·.r,:ice quimi.cu en e:; 

pre-ceso de la qu.i11<isorción se lleva c.:ibo atravós de los 

tirt-itales "4s", "4p" y "3d" como Siegbhan y Blc.mbe1·9:1o ya habian 

propuesto, pero no hablan podido calcul-"'r. 

rit-ini tio, todas ias contribuciones. pa1- t i.cul armen te las 
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Í-'' .:_ .•. ¡;, -, - '"::'". 

magneti z~ci¿.w, qu~ :•ct_;1-r::-.:•""I e11 ,::-s 1 ·: pr1.·c~sc-. t-lu12st·,-t:· i-E::.ul t.:i.do 

teórico del C¿lmbi.c· de la rn21gn1:t:i ;:.dc ... 6,-, dP-1 c•'1mulo dubido la 

fijación del htdróg2r.o c.:c•ncuord.a razc.nab1ementt: con observaciones 

experin!9ntales 14 ' 1 P. 
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FIGURA 7. Espectro de valores propios de1 sistema Nig - H. 
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·.) 

C("'J) """' cnr.>.ot:fCI¡ 

·-0.187 0,01'.l O.OH o.cu ;, )( J.,-• 
J.H2 o,c.:6 o.cu r.. X 10-:. 

0.004 o.oo& O,M"I 5Xl0-4 

0,007 o.oca o.c•us l x1o·l 

o.ceo 0,004 ' ' l\f...c 

C,{.r(,0 ' 
, rn·< 

e.e~~ ' x10·• 

' x10· 4 

0,002 . )(10-J 

.> ' :o·~ 

e.col o .et~ ' X J0" 1 

0,0'J~ ().1;¡01 0,062 ' 
X 10-l 

0,00} 0,(102 0.155 • ' X Jo" 4 

o.on O,CJ7 o.o~o l x1o·J 

o.rice º·ººº o.oca 0,1]6 ' Xlo·( 

-o.ns 0.1R'1 o.col ' Xlt-< 

-o.425 o:co1 5 X n" 1 

o.o~l o.col 0.024 2 X lO·J .... ,,. 0,000 1:x10·2 

Tabla 4. Análisis de la Distribución Electr6nica de los Orbitales M:>leculares, 

Al, responsables de la Interacci6n H - Nig 
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4nr2 Densidad de carga radial 
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FIGURA 9. Distancia Internuclear Ni
0 

- H (bohrs). 



TRANSFERENCIA DE CARGA DEL CUMULO AL HIDROGENO 
Ni 9 -H 

* OH (e-) 

o. sa ¡;¡;::=::::=---------

0.56 

* 
0.5 ... 

0.52 

º. 50 L __ __, ____ , ___ , ____ ... ___. __ __,_____._-__ .______,_ 
1.96 1.98 2.06 2.12 2.27 2.33 2.JiB 2 .. 85 2 .. 78 2.91 J.0-4 

DISTANCIA Ni 9 -H (A) 

1 

FIGURA 10. Comportamiento de la transferencia de carga en 

función de la distancia sust~ato (Nig) - adsorbato (H). 



TABLA 5. An~lis1s de ca·-ga po1- espi1, y por componente de 

momentc• angula1· "l" para cada unt:.• de lo's di·fe1-entes átc:•mos 

-en el sistema. Nii;o-H ("atc'll"} ~ la di~L"'\nc1a de 2 .. 91 A. 
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:.;' -·H 

TABLA b .. An.:Sl1=:1s· dt:. Céi.·-9"" pc.r ~-·spln I por cc•n1pcini::nte dt-~ 

moment.:. cil"'1CpJ 1 a\- '' l" p.=ir¿1 c.:: ad.:: Lt11ü df:! los U i iere•, !;e:,. ~). L'.•m<• .; 

8'n el ..,.,1 ~i:::'m~ M1 ·!! :."-.1tc-p"} ü l,_, _j.t.,,.Lanr.:ir.1. de¿.·.().<;, J.~ 
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i ""ºº' ': ''.: :60<.;;_;i 
( .563 1 

i O. l8ú 

Ni·'.1°planc·> 

r-l' 2°µ1.;:s.nc.> 

N1 Ccc:ntal) 

1 (J.440 

Cú.,;: 1:---;;.::-r~-=:¡:-;-=r~-;;~;~;.v: ión / ~ 

N,,¡ plano> k"-2·7 
l'-~i.(2° plano> -0.095 

Nilcpntral> 0~60lt 

------< 
N1 <promed~o> 0.009 
-------- -----------

Hidrógeno 0.236 
-----~ 

TABLA 7a. Dist1- ibuciL:...n t.le la ;nagnetizaci.ón en Ni
9

-14 .. 
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..:..álc~.dc 

el t"·:·tcd'_• 

modelo lo5 valor~s calcul~dc·s da l~ ene~gla ~~ ur.1~1n. ~(:.32 

perc• soüre todc•, éste estLtdic. ha pP.rm.::..tidc.· efect;ua;-

anf,lisis do lds di-f~r-~nle~; conti·ibucic.nes u.l enlacf:: químico 

i nrm~• la 

t.1p::i 

i> Enlace ¡1,etAlico; porque se ~n~uEntru de~localiz~dc. 

ii) E.nl,;;1.:e covalente; que se man:!.ficst"' en la .tnt~ra.cc1on del H 

con el orbit~l dz2 del niquel central (figura?). 

iit.> Enlace l.ónicc-.; ya que hay transferencia do carga de 

parte del cúmulo de niquel hacia el hidrógeno tfi.gura. 8). 

Finalmente, debidc. que éste c.1. lc4lo resultó muy 

inte•-esa.nte T se C•btuvie,-on buenc·~ rcsul f~adc. .. .::;, s-e han cmpez~dc• 

estud1a1 sistemo?1s 111á<o- ci:: .. 11plicados ..:c.>•~·~· son el caso "t..1-iag~" y e:! 

"center-". 
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