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La simulacién computacional es en la actualidad una herramienta fundamental en el conocimiento de los mas variados
principios de la fisica, quimica y tecnologia. En particular, la simulacién multiescala supone un paso mds, fundamental, en la
conexidn de los fenémenos microscépicos y los macroscépicos, permitiendo el saber mds intimo de los procesos observables.

Su aplicacidn al conocimiento del dafio por irradiacién en materiales estructurales (propiedades mecinicas) pasa por

elementos atomisticos Mecanico-Cudnticos, atomisticos clasicos de Dindmica Molecular, mesoscépicos y microscépicos de

Difusién y Transporte de los Defectos, e interaccién de éstos con las Dislocaciones, para poder concluir en las reglas
macroscopicas cldsicas continuas de la ingenieria. La relacién coordinada de estas técnicas, avaladas por los imprescindibles
experimentos parciales, se describe a continuacién, asi como algunos ejemplos de su éxito en la interpretacién de fenémenos

INTRODUCCION

Es bien conocido que la radiacion
puede provocar en los materiales una
importante modificacién (degradacién)
de las propiedades que de ellos se re-
quieren (mecdnicas, 6pticas, eléctri-
cas,...). En particular, en los sistemas
nucleares de fision y fusién los meca-
nismos de dafo inducido por los neu-
trones son los protagonistas fundamen-
tales del empeoramiento sustancial de
las propiedades mecdnicas de los ma-
teriales estructurales. La experimenta-
cién macroscépica pre y post-irradia-
cién ha sido el Gnico método para
obtener conclusiones de disefio hasta
muy recientemente. Desde hace algu-
nas décadas comienza a ser habitual la
realizacién y presentacién simultanea
de la experimentacién microscépica y
macroscépica sobre las probetas pre y
post-irradiacién, con el deseo de cuan-
tificar tanto la modificacién visible de
la propiedad estudiada, como el estado
intimo de la estructura, y establecer,
con variables a una escala mucho mas
reducida, las razones del cambio.
Existe asi una correlacién entre magni-
tudes a una escala mds pequefia y el
cambio de la propiedad estudiada, pe-
ro sin embargo no se dispone de la re-
lacién entre el origen (naturaleza e in-
tensidad de la radiacién) y la
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propiedad. Es aqui donde la simula-
cion computacional multiescala viene
en nuestra ayuda (cargada de un cono-
cimiento tedrico-experimental) y per-
mite conectar el origen, los pasos suce-
sivos en el tiempo y espacio, y.. La
propiedad.

La simulacién mediante computado-
ras no es, en el fondo, mds que un sa-
ber contar o que nos dicen determina-
das expresiones matematicas. Requiere
de una teorfa basica a simular que se
sustenta en si misma 6 (lo correcto) en
una experimentacién previa. Sin lugar
a duda existe la feoria computacional,
6 el saber hacerlo eficientemente con
las computadoras (técnicas y algorit-
mos, lenguajes). Ademds, es posible el
establecimiento de una nueva teoria
basdndose en la flexibilidad para obte-
ner resultados que permite el calculo,
con la modificacién de variables y
magnitudes. (Cémo la experimenta-
cién méas convencional pero mas bara-
ta y con capacidad de repeticién!.

La vieja ilusién de conseguir el cal-
culo de la produccién de defectos in-
ducidos por una cierta intensidad de
radiacién, su transporte e interaccién,
y la influencia que tuvieran en la evo-
lucién de la microestructura del mate-
rial nuclear a una temperatura dada,
asf como el cambio de sus propiedades
mecénicas, estd actualmente cerca de
convertirse en una realidad. El tremen-
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fisicos observables a escala microscépica.

do desarrollo en la potencia de los or-
denadores, y en la llamada fisica com-
putacional, con la generacién y mane-
jo de potenciales interatémicos fiables
y tratables, permite concluir el cierre
del circulo, de muchos 6rdenes de
magnitud en la escala espacial y tem-
poral, en que se desarrollan todos los
procesos involucrados.

El dafio debido a la irradiacion por
neutrones se debe a dos mecanismos
basicos:

e Los neutrones transfieren momento
a los dtomos del material, que pueden
ser extraidos de su posicién en la celda
elemental del cristal, generdndose los
Atomos Primarios de Retroceso (APR).
Estos dtomos en movimiento pueden
interaccionar con otros dtomos de la
red produciendo una secuencia de pa-
res de defectos o pares Frenkel, con el
resultado final (dependiendo de la
energia del APR original) de la cascada
de desplazamiento. Si la energia es su-
ficientemente alta (jcdmo ocurriria en
el caso de fusion!) se produciran "rami-
ficaciones" de la misma 6 subcascadas,
ver [Qlander 76], [Perlado 93-95],
[Averback 98], [Ullmaier 80], [Kelly
66], [Garner 88].

e Los neutrones inducen reacciones
nucleares (Transmutacién Nuclear),
motivando la variacion de la compaosi-
cién del material en cantidades que,
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Figura 1.- Representacion de las escalas de espacio y tiempo del Dafio por Radiacién.

aunque pequefias, pueden modificar el
comportamiento del material [Sanz
88]. La produccién de “impurezas” no
deseadas provoca la aparicidon de
“nuevos” mecanismos microscopicos,
que conducen a una variacién del
comportamiento del material. Un
ejemplo claro y contundente de este
hecho es el efecto del hinchamiento
muy superior al habitual, debido a la
formacién de He en el material, que se
da preferentemente para energias ele-
vadas de los neutrones (reacciones um-
bral), como es el caso de los reactores
rapidos y fusion nuclear. Se provoca
asi una disminucién drastica de la vida
de las piezas irradiadas.

Con referencia exclusiva al dafo co-
lisional, la Figura 1 representa la varie-
dad de escalas espacio-tiempo en las
que se producen los fenémenos de da-
flo por radiacién en los materiales.
Afadida a esa Figura, en el caso de la
irradiacién con neutrones, se encuen-
tra la escala adn mas pequefia (107 s)
de los procesos de interaccion nuclear,
en la que se generan los APR (&
Primary Knock-on Atoms, PKA), que
concluyen (segin la particula y su
energia) en la cascada colisional.
Mientras que las cascadas colisionales
producen defectos en una escala tem-
poral de decenas de picosegundos, los
procesos de difusién ocurren en tiem-
pos mucho mas largos del orden de se-
gundos. Naturalmente, los efectos mi-
croestructurales y la modificacion de
las propiedades se dan en escalas tem-
porales mucho mads largas. En las esca-
las méas reducidas espacio-tiempo es
esencial el conocimiento detallado de
las cascadas de desplazamiento (fase
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posterior a las originales cascadas de
colisién) generadas por el recorrido de
los &tomos sucesivamente "arrancados"
de sus posiciones por el inicial. El re-
sultado es una distribucién de defectos
generados en el cristal, 6 esfado de da-
fio primario. Sin en}bargo, su pequeno
volumen (=4x10° A% y su corta vida
(=10" s) hacen su visualizacidn experi-
mental tremendamente dificil, de ma-
nera que solo de forma indirecta usan-
do, por ejemplo, microscopia de
transmisién electrénica (Transmission
Electron Microscopy, TEM) se pueda
inferir dicho estado de dafio primario.
El método de Dindmica Molecular
(DM) es, debido a su simplicidad con-
ceptual y a la escala en que se mueve
(una red tipica ctibica de 2x10* A* con-
tiene 107 atomos), una herramienta a
escala atémica de gran potencia y ca-
paz de producir una gran informacién
de la fisica del dafo a esa escala. La
realidad es que la DM ha sido utilizada
profusamente en la dltima década,
aunque su origen es mucho mds anti-
guo, con simulaciones de APR de cien-
tos de eV hasta la visualizacién de cas-
cadas de desplazamiento de hasta 50
keV. Si nos fijamos en las magnitudes
que se pueden tratar, dado el desarro-
llo actual de los ordenadores (procesa-
dores masivamente paralelos), nos en-
contramos con que sistemas de hasta
100 millones de dtomos y tiempos de
procesos fisicos de decenas de picose-
gundos, e incluso centenas, son abor-
dables.

A temperaturas para las que los de-
fectos generados en las cascadas son
méviles, la difusion de los defectos da
lugar a mecanismos de interaccién en-
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tre ellos a escala micro-macroscépica
que requieren de soluciones distintas
de DM. Para predecir la evolucién de
la microestructura en periodos largos
de tiempo, nuestro interés se centra en
el conocimiento del ndmero y tipo de
defectos que se escapan de la cascada
de desplazamiento y que se desplazan
a través de la red provocando cambios
en la composicion original, en la mi-
croestructura, y en las propiedades.

Tradicionalmente, las conocidas
Fcuaciones de Tasas, basadas en una
resolucién analitica de las ecuaciones
de difusion con sus términos fuente y
sumidero de defectos [Mansur 87,
Ryazanov 96], han sido usadas con re-
lativo éxito para el conocimiento de la
evoluciéon de la microestructura. Sin
embargo, esta aproximacion asume un
sistema homogéneo e isdtropo. Gracias
a la aparicién de ordenadores mas po-
tentes, la resolucion de la cinética de
los defectos asociada a la evolucién de
la miscroestructura se puede realizar
usando el método de MonteCarlo, dan-
do lugar a la técnica de Cinética por
MonteCarlo (Kinetic Montecarlo, KMC)
[Besco 67, Doran 70, Beeler 83,
Heinisch 83-94, Diaz de la Rubia 97].
KMC tiene muchas ventajas sobre las
técnicas convencionales: i) es capaz de
describir la naturaleza "atémica" (indi-
vidual) de la difusion de defectos; ii)
puede de manera natural describir las
inhomogeneidades de tipo espacial y
temporal que realmente aparecen en
las cascadas de desplazamiento; iii)
considera la anisotropfa del proceso de
transporte; iv) los términos fuente y su-
midero de los defectos consideran
agrupaciones de defectos de todos los
tipos y tamafios; v) hay una considera-
cién dimensional de la migracién de
los defectos; vi) es factible la inclusién
de tensiones en el modelo; y vii) se
consideran estructuras no-homogene-
as. El resultado de la simulacién KMC
da informacién sobre la evolucién es-
pacial y temporal de los defectos en la
microestructura, incluyendo la tasa de
precipitacién de impurezas, de acumu-
lacién de anillos de dislocacién en la
matriz, la tasa de asociacion (aproxi-
macién/llegada) de anillos de disloca-
ciones moviles y defectos a las disloca-
ciones intrinsecas, nucleacién y
crecimiento de huecos, y otras caracte-
risticas microscdpicas.

La denominacion "trascendente",
imultiescalal, aparece al ser capaces
de ligar las técnicas mencionadas de
manera eficiente y natural. Existe una
conexion de los célculos ab initio, pri-
meros principios mecdnico-cudnticos
para la determinacién de la estructura
e interaccién electrénica, con la
Dindmica Molecular y de ésta con la



Cinética por MonteCarlo. Todo ello
nos permite describir dimensiones des-
de nanémetros a cientos de micras, y
desde picosegundos a afos. Sin entrar
todavia en la dltima técnica de proce-
dimiento que serfa la interaccion de-
fectos y dislocaciones a través de la di-
ndmica de dislocaciones, veamos
como se relacionan entre si las meto-
dologias previamente mencionadas.

Cédlculos ab-initio y Dindmica
Molecular: La fase que hemos descrito
como estado de dafio primario repre-
senta la primera etapa del cdlculo y la
fuente de datos para el conocimiento
de la evolucién de la microestructura,
y se determina mediante Dindmica
Molecular. Ahora bien, DM precisa del
conocimiento de un potencial interato-
mico adecuado de naturaleza analitica
simple y semiempirica, que esté ajusta-
do a la energética de los defectos vy a
las constantes del material. Fstas mag-
nitudes son determinadas de manera
precisa con los célculos de la estructu-
ra electrénica de primeros principios
mecano-cuanticos; es decir, resolucién
de las ecuaciones de ondas con pseu-
do-potenciales cuanticos, lo que se re-
aliza en los ordenadores masivamente
paralelos.

Conexién Dindmica Molecular y
Cinética por MonteCarlo (KMC): Ese
estado de dafio primario de la
Dindmica Molecular es el dato de en-
trada para los cdlculos KMC, siendo
descrito mediante la distribucién espa-
cial de los defectos puntuales, las im-
purezas y las agrupaciones de defectos
de diversos tipos. Por otra parte, los
calculos ab initio calculan los datos de
las barreras de activacién que se preci-
san para establecer las probabilidades
de sucesos de los defectos en KMC.

Cinética de MonteCarlo: La difusion
de los defectos, su acumulacién en la
celda, y su interaccién con los compo-
nentes quimicos del material y su mi-
croestructura es una responsabilidad
de KMC. EL resultado es una distribu-
cion macroscépica del dafio acumula-
do en la celda para unas condiciones
de irradiacion definidas por un espec-
tro de energia de los 4&tomos primarios
de retroceso, un flujo y fluencia, y una
cierta temperatura. Eso incluye la den-
sidad y tamafio de los huecos, la den-
sidad de las agrupaciones de defectos
de tipo vacante e intersticial, asi como
de los anillos de dislocaciones, segre-
gacion de dtomos de impurezas, y dis-
tribucién de precipitados.

Falta un eslabén que nos conecte
con las técnicas de cdlculo de plastici-
dad en ingenierfa de los materiales
(elementos finitos), y cuyo eje central
es la ecuacidn constitutiva del elemen-
to basada en teorfas elasticas, plasti-

cas, 6 viscopldsticas. Fs justo aqui don-
de aparece la Dindmica de
Dislocaciones (DD). La técnica se de-
sarrolla en principio en dos dimensio-
nes [Ghoniem 88], y es extendida pos-
teriormente a tres dimensiones
mediante la discretizacion de las dislo-
caciones en segmentos. El objetivo es
obtener la curva tensién-deformacién
en monocristales de micras de tamafio,
precisando para su ejecucidn las cons-
tantes eldsticas del material, la movili-
dad de las dislocaciones de diferente
tipo, y un conocimiento de las reaccio-
nes entre las dislocaciones. Estos ele-
mentos de entrada son de nuevo pro-
porcionados por las técnicas
atomisticas tipo Dindmica Molecular.
La aparicién en el modelo del dafio
por irradiacién supone la necesidad de
algiin dato adicional: microestructura
generada por la irradiacién y la ener-
gética de las interacciones ahora con
las dislocaciones. El célculo en este
punto de la distribucién de agrupacio-
nes en le material constituird la entra-
da de obstdculos existentes en el mate-
rial al movimiento de las dislocaciones
(Interaccién de Defectos vy Dislo-
caciones)

DINAMICA MOLECULAR: TEORIA
Y ALGUNOS RESULTADOS

En general se puede decir [Adams
94] que los modelos atomisticos justifi-
can su uso por algunas muy claras mo-
tivaciones: i) permiten el estudio de
sistemas relativamente complejos, sin
que sea necesario recurrir a aproxima-
ciones demasiado “groseras”; ii) nos
permiten establecer una correlacién
entre resultados experimentales y tedri-
cos en un gran rango de aplicaciones,
completando el hueco que existe en
tantas ocasiones entre teorfa y experi-
mento; iii) tienen la inmensa particula-
ridad de permitir determinar magnitu-
des fisicas en una escala
espacio-temporal completamente fuera
de la base experimental actual, lo que
da pie al establecimiento de pardme-
tros basicos de utilidad para las corre-
laciones posteriores.

Una clasificacion de los modelos de
simulacién atomistica, en los que en-
cuadrar el de Dindmica Molecular, se
podria realizar sobre la base de la rela-
cién existente entre los resultados ob-
tenidos a escala microscépica y aque-
llos macroscépicos relativos a los
resultados de los experimentos. En los
resultados atomisticos nuestra informa-
cion tiene que ver con la identificacién
de posiciones y velocidades de las par-
ticulas en funcién del tiempo (a partir
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de la resolucidn de las ecuaciones de
Newton de fuerzas para todos los 4to-
mos), pero nuestro interés siguiente y
progresivo es el de determinar magni-
tudes medias de pardmetros macrosco-
picos del sistema estudiado. La clave
estd en lo que conocemos de
Mecdnica Estadistica, y en nuestro co-
nocimiento de conceptos como varia-
bles de estado, espacio de las fases,
microestado, determinacion de los va-
lores del observable como promedio
temporal, colectivo (Gibbs), promedio
sobre el colectivo [microcanénico
N,V.E; candnico, N,V.T], funcién de
particion, hipétesis ergédica. Desde es-
ta perspectiva, los métodos de simula-
cién pueden ser: deterministas, estoca-
ticos, hibridos. En los métodos
deterministas (en los que se encuentra
el de dindmica moleculan) la evalua-
cién de una magnitud O del sistema se
realiza mediante un promedio tempo-
ral, y reciben este nombre porque ha-
cen uso de la dindmica del sistema pa-
ra conseguir determinar la evolucion
del microestado Q(t) a través del espa-
cio de las fases; de manera que O =
O[Q(0)]. En los estocasticos la determi-
nacién de O se realiza mediante el pe-
sado sobre el colectivo, de manera que
partiendo de una situacion inicial y
moviendo aleatoriamente las particulas
(procesos de Markov), se obtienen los
sucesivos microestados que correspon-
den al colectivo que se estd estudian-
do; este seria un modelo de Mon-
teCarlo tipico. Los modelos hibridos
[Ceperley 79, Pangali 78] pueden ser
como el “force biased” MonteCarlo,
donde los movimientos de las particu-
las no son completamente aleatorios,
sino que se tiene en cuenta las fuerzas
sobre las particulas, 6 el método de la
dindmica browniana en el que se usan
fuerzas aleatorias [Turg 77].

Al calcular el promedio en dindmica
molecular nos encontramos con una
determinacion discreta en el tiempo
del observable (integracién de las
ecuaciones del movimiento no infini-
ta):

. I M 3 l A 2
Oy =Dy = A{nﬁm;mﬂwn = 3y 2, 0Qan)

Una limitacién serd el tamafio finito
del sistema [Heerman 86, Allen 87], lo
que obligard a considerar con cuidado
las condiciones de contorno que se
aplican al sistema para que la simula-
cién sea realista. Por otra parte, la res-
puesta a la posibilidad actual (ndmero
de particulas, periodos de tiempo de
simulacién) de simular sistemas por di-
ndmica molecular que den promedios
estadisticos, comparables con los ex-
perimentos, es claramente afirmativa.
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Figura 2.- Amortizacién del B-SIC por Acumulacién de Dafie. Simulacién equivalente a experimento con electrones. Momento Inicial, Estructura Amorfa y Desordenada

con anficipaciones después del Annealing.

La historia de las simulaciones por
ordenador de este tipo de problemas se
remonta a los afios ‘50, donde se simu-
laron las propiedades termodindmicas
de un liquido bidimensional
[Metropolis 53]. Ya entonces se intro-
dujeron conceptos como celda bésica,
condiciones de contorno periddicas,
bajo el uso de potenciales simples del
tipo de esferas duras [Alder 57]. Fn los
afios ‘60 se comienza a simular por di-
namica molecular con potenciales tipo
Born-Mayer, y Lennard-Jones sobre co-
bre [Verlet 68], y comienzan a apare-
cer las bases de las simulaciones de
colisiones binarias, en las que la parti-
cula sigue trayectorias rectas hasta que
sufre una interaccion con otra particula
(como en las simulaciones de dindmica
molecular de esferas rigidas). De aqui
aparecen soluciones, que comienzan a
aplicarse en el comienzo de los 70 al
dafio por irradiacién, como el cédigo
MARLOWE de colisiones binarias
[Robinson 72, y versiones siguientes]
para sélidos cristalinos. Otro de los re-
presentantes de esta técnica es el codi-
go TRIM [Biersack 80, Ziegler 85]. A
partir de aqui el desarrollo es especta-
cular, y en paralelo con el de las herra-
mientas de computacion: Liguidos dia-
tomicos [Barojas 73], agua [Stillinger
75], sélidos moleculares [Nosé 83], so-
luciones i6nicas [Turg 771, hidrocarbu-
ros [Ryckaert 75], proteinas
[McCammon 77], interfases [Chapela
771, transiciones de fase [Pawley 82],
situaciones de no-equilibrio [Ciccotti
791, dindmica Browniana [Turg 77], in-
clusién de fenémenos cudnticos
[Corbin 82, simulaciones a temperatu-
ra y/o presién constante con variacién
del volumen [Andersen 80], modifica-
cién de la forma de la celda [Parrinelio
81-83], y los primeros grandes cdlcu-
los de dafio por radiacién [Diaz de la
Rubia 91]. Desarrollos que en el tiem-
po se han extendido de manera muy
amplia hasta el momento actual.
Aparecen para el andlisis de dafo por
radiacién nuevos potenciales en los
afnos 80 y 90, que comienzan permi-
tiendo la simulacién de metales, y del
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que destacamos el de Daw, Foiles y
Baskes [Daw 83-84, Foiles 86] conoci-
do con el nombre de *Embedded Atom
Model (EAM)’, y modificaciones para
otros materiales [Finnis&Sinclair 841, y
el grupo de potenciales para tratar el
mas complejo enlace covalente, entre
los que se encuentra el usado para si-
mulaciones de SiC [Tersoff 86-88-89-
90-94), y Si [Stillinger&Weber 85).
Todos estos potenciales son empiri-
cos, y deben definir de manera correc-
ta las fuerzas entre las particulas. El ya
mencionado ajuste de los coeficientes
que los componen se realiza para re-
producir las propiedades estdticas y
dindmicas del material: energia cohesi-
va, modulo de elasticidad, configura-
ciones geométricas estables del mate-
rial, valores de las energias de
formacién de defectos en el material,
constante de celda, v otros. No sumi-
nistran una informacidn electrénica del
material, y son ciertamente una aproxi-
macién del mismo. Para subsanar esta
situacion, aparecen soluciones en las
que las fuerzas entre las particulas tie-
nen en cuenta las consideraciones
cudnticas [Car 85-88], y cuya idea fun-
damental consiste en la resolucién de
la ecuacién de Schriodinger para el
conjunto del sistema con hipétesis sim-
plificadoras: 1) aproximacién de Born-
Oppenheimer asumiendo que los ni-
cleos permanecen fijos y resolviendo
solo la componente electrénica; Il) teo-
ria del funcional de densidad, donde la
densidad electrénica del sistema es
quien determina el estado de energia
minima, sin tener en cuenta qué orbita-
les en concreto; Ill) aproximacién de la
densidad local, en la que un sistema
con una densidad electrénica no uni-
forme se aproxima por un conjunto de
pequefas regiones con distintas densi-
dades electrénicas. Todos estos méto-
dos son particularmente “intensos”
desde el punto de vista de tiempos de
computacién, de manera que solo sis-
temas de pocos atomos y cortos perio-
dos de tiempo pueden ser resueltos.
Como solucién menos costosa aparece
el método de “Tight Binding” [Slater

54, Goodwin 891, en el que los enlaces
entre los dtomos se describen por com-
binacién lineal de orbitales, y los tér-
minos repulsivos por potenciales de
dos cuerpos. Se han usado para Si y es-
tudios de “clusters” y superficies [Khan
89], amorfizacién producida por acu-
mulacién de defectos [Colombo 95],
interaccion entre defectos.

Como un efemplo de la potencia del
método en si mismo, se ha elegido dos
simulaciones sobre dos materiales de
distinta naturaleza (SiC, FeCu).

El SiC es la base de los materiales
composites que se consideran como
candidatos estructurales dptimos desde
la perspectiva de baja activacién neu-
tronica [Sanz 92a-b, 94, 96] en los fu-
turos reactores de fusién nuclear.
Durante los dltimos afios se ha aborda-
do el conocimiento de sus caracteristi-
cas bdsicas bajo irradiacién [Wong 94,
Huang 95, Diaz de la Rubia 96,
Perlado 97-98, Devanatham 98,
Perlado 99a-b, Malerba 2000], afia-
diendo saber tedrico al meramente ex-
perimental macroscépico (por otra par-
te no demasiado intenso). El caso que
aqui se describe [Malerba 2000] es el
correspondiente al entendimiento de la
amorfizacion por acumulacion de da-
Ao del SiC. Se ha simulado un experi-
mento con electrones de 2 MeV [Inui
92] en el que se encontrd que la transi-
cién en B-SiC de la estructura cristalina
a la amorfa se inducfa hasta 340 K, y
que la dosis acumulada necesaria para
producirla era constante y de 0.98 dpa
(equivalente 2 = 1.6 x 10* e.m?) para
temperaturas inferiores a 250 K. La si-
mulacidn, que se ha realizado usando
el cédigo de Dindmica Molecular MD-
CASK con el potencial de Tersoff
[Malerba 20001, supuso introducir &to-
mos primarios de retroceso de Si y C
de solo 100 eV (correspondientes a los
que se esperaria de los electrones) a
una temperatura criogénica (20 K) en
una caja de simulacién de solo 512
atomos. El tiempo de simulacién fue de
1 ns v el nimero total de dtomos de
120, lo que da una tasa enorme de 10°
dpa/s, cuya ausencia de realidad queda



corregida por la muy baja temperatura
a la que se ha efectuado la simulacién
(movilidad). Como herramienta de
comparacién se simuldé una estructura
amorfa, llegando a ella mediante un
proceso de calentamiento y enfria-
miento cuidadoso y progresivo sobre
una estructura o-SiC. Al comparar las
funciones de distribucién de pares
(funciones de probabilidad de encon-
trar d&tomos vecinos entorne a uno da-
do) de la estructura amorfa con la que
acumula dafo a 0.94 dpa se observd
una muy buena concordancia. De ma-
nera que se puede concluir ese valor
como el critico para la amorfizacion
con un fantdstico acuerdo con el expe-
rimental. En la Figura 2 se representa la
visualizacién de los fenémenos que se
dan en el tiempo, pasando por una es-
tructura amorfa, y llegando hasta una
estructura final desordenada con rela-
cién a la estructura cristalina original.
Esta visualizacién computacional nos
permitird proponer mecanismos de
amorfizacidn que expliquen este fené-
meno.

El otro ejemplo de simulacién se ba-
sa en la aleacién metdlica FeCu, repre-
sentante de la constitucion de un tipo
de aceros ferriticos habitual en las vasi-
jas de los reactores de agua a presion.
Es conocido el importante efecto de
los dtomos de Cu en la evolucién de la
microestructura bajo irradiacién neu-
trénica. A pesar de la baja concentra-
cién de Cu, se forman precipitados
dentro de la matriz de o-Fe impidiendo
el desplazamiento de las dislocaciones,
y siendo uno de los mecanismos que
contribuyen al endurecimiento y fragi-
lizacién. La aparicion de agrupaciones
de defectos ricas en dtomos de Cu po-
drfa ser uno de los elementos de nucle-
acién de precipitados adicionales post-
annealing de la cascada de
desplazamiento provocada por la irra-
diacidn. Para entender mejor estos me-
canismos, se ha comenzado a simular
[Perlado 99¢c, Marian 2000] por
Dindmica Molecular, usando el cédigo
MDCASK con el potencial del tipo
Finnis-Sinclair [Ackland 97] previa-
mente implementado y validado, cas-
cadas con energias que van desde 1 a
20 keV y temperaturas de 100 - 600 K
en un sistema Fe-1.3%Cu. Entre otros
mecanismos se ha comenzado por la
interpretacion de las caracteristicas de
los dtomos auto-intersticiales (self-in-
terstitial atoms, SIA) metaestables de
Cu y su capacidad de recombinacion,
la diferencia entre las redes de Fe y
FeCu en la generacion de defectos en
la cascada, el efecto que la formacién
de vacantes debido a la cascada de co-
lisién tiene en la difusién de los ato-
mos de Cu, y la nucleacién preliminar
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Figura 3.- Visualizacién de la caja de simulacién atémica inicial del Fe-1.3%Cu (izquierda) dende solo se
representan los Glomos de soluto Cu. Distribucién final (derecha) de los atomos de Cu y vacantes (grandes
circulos) 1.15 ns después del impacto de un Glomo primario de 10 keV. Se remarca ef‘;umenfo de Ja
densidad de soluto en el nicleo de la cascada (drea enmarcada en el circulo).

al proceso mas lento de formacién de
precipitados de Cu en la estructura. Al
comparar los voldmenes de las casca-
das de desplazamiento (definidos por
el radio de una esfera que contenga el
90 % de los defectos) en el caso de Fe
y FeCu para cascadas de 10 keV (celda
de 45ax45a0x45a0), se obtiene 14.5a0
para Fe y solo 12.5a¢ para FeCu. Se
puede concluir que existe un menor
nimero de defectos asociados a la ale-
acidén, lo que puede atribuirse parcial-
mente a la mayor energia umbral de
desplazamiento del Cu en la red bcc
de Fe que del Fe en Fe. Algunas de las
cascadas de 10 keV de energia fueron
simuladas durante un tiempo de relaja-
cién posterior de 1.5 ns a 600 K obser-
vando, Figura 3, la existencia de nubes
ricas en dtomos de Cu que tienden a
formarse en torno al nicleo de la cas-
cada como habian anticipado otros au-
tores [Odette 97]. Esta visualizacion
confirma la limitada capacidad de
agrupacidn de las vacantes en los me-
tales bee, lo que se debe a que los ato-
mos excitados de Cu, si existe un tiem-
po suficiente de annealing, forman
capas alrededor de un niicleo rico en
vacantes. Este mecanismo se relaciona
con el aumento de la difusién de los
dtomos de Cu cercanos al nicleo de la
cascada por conducto de las vacantes
generadas.

CINETICA POR MONTECARLO:
TEORIA Y ALGUNOS EJEMPLOS

El uso del método de MonteCarlo
para resolver la ecuacién del transporte
(y de manera mds sencilla "la de difu-
sion") de particulas es tan viejo como
la aparicién de los primeros ordenado-
res, y los primeros problemas
nucleares. En secciones anteriores se
ha dado alguna referencia sobre la
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aplicacién histérica de esta técnica al
problema del estudio de los mecanis-
mos de dafio por irradiacion a escala
microscopica. Se puede concluir que
los elementos claves que "un neutréni-
co" espera encontrar en el desarrollo
de la técnica se encuentran también
aqui. El sistema de particulas resulta
ser fipos de defectos, de los que habra
que saber como nacen, como se mue-
ven y como mueren. Es decir, como
siempre, y con la suficiente (jay!) esta-
distica.

El cédigo que se estd usando para
realizar este tipo de cdlculos KMC, y
que es representativo de la Gltima ge-
neracion de estos programas, es el
BIGMAC [Caturla 99a] desarrollado
en el Laboratorio Nacional Lawrence
Livermore (LLNL) y que ha sido apli-
cado a diferentes materiales, V, Fe,
Cu, Au, Ni, Al [Diaz de la Rubia 97,
Soneda 98, Caturla 99h, Alonso 99al.
El punto de partida es la definicién del
estado primario de dafio (posiciones
de vacantes e intersticiales) obtenidas
de las cascadas de desplazamiento.
Cada defecto, incluyendo las agrupa-
ciones, tiene una energia de activa-
cién que deberd de ser calculada u
obtenida del conoacimiento experi-
mental. Se producen saltos de los de-
fectos en 1-2-3 dimensiones depen-
diendo del tipo, con una probabilidad
proporcional a su difusividad, que es
una funcién de la temperatura, de un
pre-factor exponencial y de la energia
de migracién (D = Do.exp(-E~/kT)). Al
considerar la disociacién de las agru-
paciones aparece una expresioén simi-
lar donde la energia de migracién es
sustituida por la energia de disocia-
cion que depende de la energia de li-
gadura (Es) de un defecto en la agrupa-
cién. Las Tablas de estos factores son
determinadas previamente, y no nece-
sitan ser modificadas, por Dindmica
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Figura 4.- Densidad de Agrupaciones "Visibles" de Cu. Comparacién con los resuliados experimentales
obtenidos con diversas fuentes de particulas. Se consideran tres famafios de agrupaciones "visibles" en las
simulaciones: agrupaciones de vacanfes de famafios 1, 1.5 y 1.7 nm.

Molecular 6 experimentalmente. La ta-
sa con la que las cascadas son introdu-
cidas en la simulacién se obtiene del
flujo de particulas que generan dafio
en la irradiacién. Con estos datos, en
cada paso de tiempo se elige aleatoria-
mente un posible suceso, para lo que
se le asigna una probabilidad propor-
cional a la tasa de acaecimiento.
Elegido el suceso se procede a conti-
nuar de manera determinista con los
mecanismos fisicos a los que se sabe
da lugar el mismo. El tiempo de simu-
lacién se incrementa teniendo simple-
mente en cuenta la inversa de la suma
de las tasas de todos los sucesos sus-
ceptibles de darse en el sistema (por lo
que aparece el producto de la tasa del
suceso por el niimero de defectos/parti-

culas en los que se puede producir).
Obsérvese que esa inversa no es sino
un "tiempo para un suceso". Un proce-
so fisico se da en cada paso de KMC,
de manera que el célculo final puede
extenderse por un tiempo muy largo de
computacién. Un dltimo factor necesa-
rio es el del radio de captura de la inte-
raccién defectos.

Los ejemplos que se presentan a
continuacién se centran en: i) el cdlcu-
lo de dafio sobre Fe y Cu [Cafurla 99b]
donde se puede visualizar una muy
buena comparacién con los experi-
mentos hasta ahora existentes en el ca-
so del Cu, vy ii) el calculo que sobre Fe
se realizé por primera vez para estu-
diar el efecto de una irradiacién pulsa-
da tipica de un reactor de fusién por

Vacancy cluster density in iron irradiater at 300K
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Figura 5.- Concenlracién de agrupaciones de vacantes en funcién de la dosis para la irradiacién pulsada de
Fe con neutrones de 14 MeV a 300K. Se consideran tres frecuencias de irradiacién: 1, 10, 100 Hz,
comparadas con una irradiacién continua de 1.4 x 10¢ dpa/s.
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confinamiento inercial [Alonso 99b].
La descripcidon de los pardmetros y
eventos considerados en cada caso se
puede encontrar en las referencias da-
das.

Para la simulacién del dafio en Cu y
Fe [Caturla 99b] se usaron hasta 20
cascadas diferentes previamente calcu-
ladas (para poder disponer de una sufi-
ciente estadistica), con una tasa de in-
troduccién en la celda geométrica de
KMC de 10* dpa/s, y con unas tempe-
raturas de simulacién de T=0.25Tusicn,
lo que significa Tee=340 K, Tr=363 K.
En el caso del Fe se consideré un total
de 5 partes por millén de dtomos in-
tersticiales de impurezas para dar
cuenta de la existencia tipica de las
mismas en los metales bce, de manera
diferente a la alta pureza posible en
Cu. Centrandonos en el resultado mds
espectacular, la Figura 4 representa la
densidad de agrupaciones visibles en
Cu como una funcién de la dosis acu-
mulada, y su comparacién con los re-
sultados experimentales obtenidos con
neutrones y protones [Dai 97]. Se con-
sideran tres tamafios de agrupaciones
visibles, correspondientes a las de va-
cantes de 10, 20 y 25 defectos, y que
se corresponden a stacking fault tetra-
hedral, SFT de 1, 1.5 y 1.7 nm de ta-
mafio respectivamente. La resolucién
microscépica se estimé en = 1 nm. El
resultado muestra un fantastico acuer-
do entre la simulacién hasta dosis ya
elevadas, y los resultados experimenta-
les cuando se consideran agrupaciones
con tamanos superiores a 1.5 nm como
visibles. Los resultados del célculo por
KMC tienen un muy buen acuerdo has-
ta dosis de = 10* dpa, debiendo exten-
derse para dosis superiores y conside-
rar efectos de solapamiento que
pueden ser importantes en esos casos.
Aunque la dosis de simulacién es supe-
rior a la de los experimentos a la hora
de acumular el dafio, la temperatura de
comparacion es solo de 340 K, por lo
que las vacantes se encuentran tipica-
mente formando agrupaciones, y los
resultados no deben presentar diferen-
cias apreciables.

En el funcionamiento de la Fusién
por Confinamiento Inercial (FCI) apare-
ce intrinsecamente la naturaleza pulsa-
da de la generacién de energia.
Durante mucho tiempo se ha especu-
lado sobre la repercusién que este me-
canismo tendria sobre el sistema de in-
genierfa en general, y sobre los
materiales en particular. Conse-
cuencias en su respuesta térmica, acti-
vacién neutrénica y efectos del dafio.
Muy recientemente se abordd en pri-
micia el estudio de las bases de este
conocimiento [Alonso 99b], simulando
en un metal puro (Fe) el efecto de la
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radiacién pulsada en FCI en una escala
microscopica abarcada por DM y
KMC. Las cascadas de desplazamiento
introducidas en el célculo de Cinética
por MonteCarlo fueron determinadas
de manera realista usando DM y un es-
pectro de Atomos Primarios de
Retroceso correspondiente al generado
por el espectro de neutrones en prime-
ra pared de un reactor de fusion. Se
consideraron energias de APR de 150,
250 y 300 keV, con un flujo (tasa de
dosis) de 1.4 dpa/s en el pulso y una
duracién de 1 us. Asumiendo una fre-
cuencia de disparo FCl de 4 Hz, se tie-
ne una dosis total anual de 150
dpa/afio, que se corresponde con lo es-
perado en esos reactores en primera
pared. El célculo se realizé para diver-
sas condiciones de frecuencia de dis-
paro, y cada pulso (1 ps) se simulé con
seis cascadas extraidas de forma alea-
toria seglin el espectro de APR antes
mencionado. Se incluyen impurezas (5
appm) con una energia de ligadura de
intersticial e impureza de 1.1 eV, vy el
tamafio de la celda de simulacién fue
ctbica de lado 300 nm, lo que implica
en su conjunto un total de dosis acu-
mulada de =10 dpa. La Figura 5 repre-
senta la densidad de agrupaciones de
vacantes en Fe irradiado a diferentes
frecuencias a la temperatura de 300 K
y comparadas con el caso de irradia-
cion estacionaria en un caso de fusién
por confinamiento magnético donde el
espectro es el mismo. La conclusién
fundamental es que la densidad de
agrupaciones es inferior cuanto menor
es la frecuencia del pulso, y también se
observé que el tamafio de dichas agru-
paciones es mayor al disminuir la fre-
cuencia. En general el efecto de la pul-
sacién no se aprecia a altas tasas de
frecuencia pero si para los valores infe-
riores de 1 Hz que son comparables
con la hipétesis continua, siendo clara-
mente el tiempo entre pulsos (inverso a
la frecuencia) quien controla intima-
mente el desarrollo observado de las
agrupaciones, dando (6 no) tiempo pa-
ra que se produzcan agrupaciones de
mayor tamafio. Estos efectos pueden
tener consecuencias en la fragilizacion
previsible de las vasijas de los reacto-
res que deben de ser estudiados con la
consideracion de este aspecto.
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