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Introducéao

Simulacéo computacional de liquidos pelo método
de dindmica molecular (MD) revela modos coletivos,
i.e., modos acusticos, em uma faixa de vetor de onda
e frequéncia (k,w) elevada.® Neste trabalho, modos
acusticos longitudinais (LA) e transversos (TA) do
liquido precursor de vidro 2Ca(NO;),.3KNO; (CKN)
foram estudados em fungdo da temperatura em torno
da transicao vitrea do material simulado.

Resultados e Discussao

O liquido CKN foi simulado com um modelo
polarizavel, cuja temperatura de transicdo vitrea Ty »
400 K foi previamente estimada’ pela dependéncia da
densidade com a temperatura, r(T). O sistema
contém 901 fons (166 Ca®, 249 K" e 581 NO;) e 0
mesmo protocolo de simulacdo da Ref. 2 foi utilizado
neste trabalho. Espectros de modos LA e TA foram
obtidos pela transformada de Fourier de funcdes de
correlagdo de flutuagbes de corrente de massa
calculadas para diferentes k.*
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Figura 1. Energias de excitacdo de modos LA de
CKN na faixa e THz calculadas por simulagdo MD
(simbolos pretos) e experimentais® (circulos brancos).
As linhas continuas ilustram, para 800 e 250 K, a
dependéncia linear de w(k), a partr da qual a
velocidade do som é obtida.

A Figura 1 mostra que as energias de excitagdo
de modos LA calculadas pelas simulagcbes MD
concordam com valores experimentais obtidos por
espectroscopia de espalhamento de raios-X.*
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A Figura 2 mostra velocidade do som, y,(T) e
vra(T), obtida pela inclinagdo dos graficos w(k). A T
dada pela propriedade termodinamica r(T) néo
coincide com a T, indicada pela mudanca de
inclinagdo da curva viA(T). Portanto, os modos LA
estdo refletindo o congelamento da relaxacéo
estrutural em frequéncias elevadas em temperatura
acima da T, calorimétrica. Por outro lado, a mudanga
da inclinagcéo da curva y.(T) ocorre na mesma T,
Esta diferenca entre o comportamento de modos LA
e TA ¢é atribuida a modos locais, tais como
movimentos rotacionais de libracdo dos anions, que
permitem relaxagédo dos modos TA.
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Figura 2. Velocidade do som de modos LA e TA de
CKN na faixa de THz calculado por simulacdo MD. A
linha tracejada indica T, » 400 K de acordo com a
dependéncia com a temperatura da densidade r (T).?

Conclusdes |

A temperatura em que \{4 atinge o valor do estado
solido amorfo, T»500 K, i.e. acima da Tg4 é a mesma
em que ocorre desacoplamento entre relaxacao
estrutural e processos de difusdo em CKN.?
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