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AVANCES EN LA SIMULACION MULTIESCALA
DEL DANO POR IRRADIACION DE MATERTALES

J.M. PERLADO - M.J. CATURLA - J. MARIAN - C. AREVALO - E. DOMINGUEZ -
D. LODI - E. MARTINEZ - F, MOTA - M. SALVADOR

Se presentan nuevos avances y dreas de Investigacion del dafio de materiales por irradiacién basados en la Simulacién
Computacional Multiescala en Espafia y centrados en la Universidad Politécnica Madrid y la Universidad de Alicante, y sus
colaboraciones. Los resultados permiten concluir la consolidacién de esta investigacién como herramienta predictiva. La
tltima fase de la secuencia multiescala, determinacion de las magnitudes macroscépicas como es la determinacién de curvas
de tensién-deformacidn, se ha comenzado a realizar con éxito para el Fe y FeCu. La descripcién de los mecanismos de
difusién de defectos en el carburo de silicio (SiC, material de baja activacién fundamental para la fusién nuclear) se ha
resuelto generando los coeficientes necesarios con un nuevo modelo cuasi mecano-cuantice. El mecanismo basico de
desplazamiento atémico y su umbral energético en la silice amorfa (Si0:) se ha comenzado a describir, después de abordar la
formacidn de cascadas y tipos de defectos existentes en este material, fundamental como éptica en los sistemas de fusién. El
estudio del Zr, como primer paso para la comprensién de los efectos de la irradiacién en el ZrNb (combustibles de alto
quemado en fisién) se ha comenzado, estableciendo la morfologia de los defectos asi como las necesidades de datos basicos.

New advances and research areas in
Multiscale Modeling of Materials
Radiation Damage are presented
considering work performed in
Universidad Politécnica Madrid,
Universidad de Alicante and their
collaborations. Results allow to
conclude this research is being well
proved as a key predictive tool. Last
phase of sequential Multiscale
Madeling, which corresponds to
obtain macroscopic responses, has
been started with good results in Fe
and FeCu. Defects diffusion
mechanisms in silicon carbide (SiC,
low activation material in nuclear
fusion) can now be solved obtaining
defects energetic with a new quasi-
quantum-mechanics code. Basic
mechanisms of atomic displacement
and threshold energies in amorphous
silica (Si0Q.) are being understood by
using molecular dynamics, after
cascade formation and type of defects
was assessed in this key optical
material in nuclear fusion. Study of Zr
has been started as a first approach to
understand effects of irradiation in
ZrNb (high burnup fuels in nuclear
fission), and morphology of defects
and basic diffusion data needed has
been summarised.

INTRODUCCION

Desde que se presentaron en el afo
2000 en Nuclear Espana [1] las bases
de la Simulacién Computacional Mul-
tiescala para investigar los mecanismos
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de dafio por irradiacién en materiales
desde su fase atomistica hasta la ma-
croscopica, hasta la fecha, el progreso
y las prioridades de esta investigacién
se han desarrollado y sistematizado de
manera muy significativa, ligando su
validacién a los experimentos propues-
tos en cada fase.

Su caracteristica de metodologia pre-
dictiva y alternativa/complementaria
con los experimentos se ha confirma-
do, pero acotando ahora de manera
mucho mas ordenada las necesidades
existentes de datos basicos para cum-
plir con dicha misién; lo que recuerda
en algunos aspectos la “construccion”
de las bien establecidas, desde hace
afios, bases de datos nucleares. La ex-
tension de la escala atomistica, conec-
tada con la microscépica, hasta los re-
sultados  macroscopicos  se  esta
realizando con éxito, y la aplicacién a
nuevos materiales no-metélicos, o es-
tructuralmente menos estudiados avan-
za de manera significativa. No solo la
Investigacién y los Proyeclos en el
Area de Fision Nuclear, sino en el de
Fusion Nuclear y en el de la explica-
cion de los efectos que acaecen en los
Blancos y Ventanas de Espalacién de
los Sistemas Subecriticos guiados por
Acelerador, incluyen cada vez de ma-
nera mas intensa en fondos y laborato-
rios la Simulacién Multiescala del
Dario por Irradiaciéon de sus Materiales.

El nimero de Proyectos Internacio-
nales en esta Investigacién se ha visto
incrementado de manera muy impor-
tante en estos Ualtimos afios: Red
Temadtica ITEM de la Unién Europea pa-
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ra la coordinacién de los trabajos en el
Area de Simulacién Multiescala del da-
fio por irradiacion (5° Programa Marco);
Proyecto Integrado SIRENA  Uni6n
Europea (5% Programa Marco) para el
estudio del ZrNb; Proyecto Interna-
cional REVE para la produccién de una
herramienta multiescala de simulacién
desde la escala micro a la macroscépi-
ca que estudie desde aleaciones metali-
cas simples hasta aceros de vasija;
Proyecto Integrado PERFECT Unién
Europea (6% Programa Marco) para la
sistematizacion de los modelos de si-
mulacién multiescala con los experi-
mentos parcialmente generados en ese
Proyecto y los extraidos de otros simila-
res sobre aceros de vasija e internos de
los reactores; Proyecto Espariol VENUS-
Il financiado y auspiciado por el
Consejo de Seguridad Nacional (CSN) y
la Asociacién de la Empresas Eléctricas.
(UNESA). En todos estos Proyectos par-
ticipan de manera protagonista tanto el
Instituto de Fusién Nuclear de la UPM
como el Departamento de Fisica de la
Universidad de Alicante, y en algunos
de ellos cientificos de la Universidad
Politécnica de Catalufia, con su contri-
bucién de modelos y teorfa multiescala
de materiales, asi como el CIEMAT, y en
alguno la Universidad Complutense de
Madrid y la Universidad Carlos Ill, des-
de la perspectiva experimental.
Ademas, en el desarrollo de la fusién
nuclear y a través de las tareas EFDA
del Programa EURATOM / Union Eu-
ropea en el 52 y 6° Programa Marco,
esta investigacion es considerada vy fi-
nanciada en el Area de Materiales

s t a S N E



desde el afio 2002 dentro de la Investi-
gacion a largo plazo (“Long Term”),
con una importante contribucién de di-
chos grupos espafoles tanto en lo que
se refiere al dafio en los aceros de
Activacién Baja y Reducida de natura-
leza Ferritico-Martensitica y los proce-
sos de fabricacién para aumentar su
temperatura de operacién, como en los
materiales cerdmicos de ventana, y en
los materiales compuestos de baja acti-
vacion mds avanzados basados en el
SiC. Ademés en esta investigacién de
fusién sobre los materiales menciona-
dos, el Programa Nacional de Investi-
gacién y Desarrollo del Ministerio de
Ciencia y Tecnologia contribuye de
manera importante.

DETERMINACION POR
SIMULACION MULTIESCALA
DE LA DUREZA EN Fe-u.

Esta investigacién cuyos sucesivos
hitos en la secuencia multiescala han
ido siendo publicados [2,3,4], llega en
su tltima fase a la determinacion de la
magnitud macroscépica de interés: du-
reza del material y su curva tensién-de-
formacién [5]. Es esta perspectiva la
que se desea poner de relieve aqui.

Los aceros ferritico-martensiticos de
activacién reducida son considerados
materiales estructurales candidatos pa-
ra los reactores de fusién nuclear por
su resistencia al endurecimiento vy fra-
gilizacién a temperaturas inferiores a
400 °C, temperatura de trabajo que se
podria ver incrementada bajo el proce-
so de fabricacién en desarrollo conoci-
do como “Oxide Dispersion Strength
({ODS)” en el que se busca una estruc-
tura nanocristalina. Las experiencias
sobre los materiales irradiados indican
que la existencia de grandes bucles de
dislocacién de naturaleza intersticial y
de vector de Burgers (medida de su
orientacion) '/, <111> y <100> son fun-
damentales al explicar los efectos de
endurecimiento y fragilizacién a bajas
temperaturas. Se ha estudiado el efecto
que tiene una alta densidad de agrupa-
ciones de defectos, huecos y pequefios
precipitados al impedir el libre movi-
miento de las dislocaciones en el mate-
rial. El desarrollo de nuevas teorias,
fundadas en los resultados de simula-
cién, en las que se describe la natura-
leza de dichos bucles de dislocaciones
intersticiales, el efecto de las impure-
zas sustitucionales en la migracién de
las agrupaciones /2 <111>, y el estudio
de la formacion y crecimiento de los
de tipo <100> a partir de los mas pe-
quefios /2 <111>, que aparecen en las
cascadas de desplazamiento iniciales,
ha permitido conciliar los conocimien-
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Figura 1.- Ulfima imagen temporal anfes de que la dislocacion pase a través del obstéculo (agrupacion
defectos), dejando airés un lazo [100] y dos espirales muy curvadas de la linea de dislocacion. El angulo
critico es de 8 = 70°, necesario para estimar la resistencia del obstéculo o

tos que se tenian del endurecimiento y
fragilizacion en Fe-a con los experi-
mentos [2, 3, 4, 5]. Con ser esto criti-
co, lo que se presenta en esta revisién
es la dltima parte de la secuencia mul-
tiescala relativa a la interaccion de las
dislocaciones del tipo tornillo (ya exis-
tentes en el material original y que se
sabe son las responsables del control
de la respuesta plastica de los materia-
les tipo bce a baja temperatura y bajo
tension externa) con los anillos de dis-
locacién de intersticiales <100>, lo
que ademas de permitir describir estas
mecanismos mediante Dindmica Mole-
cular, permite asomarse a la estima-
cion/cuantificacion de la respuesta
macroscopica de la dureza expresada
a través de la curva de tensién defor-
macién en ese material; esto supone
responder a fo prometido por la Simu-
lacion Multiescala.

La determinacién de dicha magnitud
macroscépica se puede realizar de ma-
nera simple a través del modelo de
Orowan que da el cambio en la ten-
sion AT, At. = o G b (Nd)*?, como con-
secuencia de la aparicién de un con-
junto regular de defectos (obstaculo) en
el plano de deslizamiento de las dislo-
caciones. Las variables que aparecen
son: modulo de cizalladura (G); vector
de Burgers de la dislocacién (b); densi-
dad de defectos (N); diametro de los
defectos (d), y un pardmetro o (= cos
(8/2)) conocido como resistencia de/
obsticulo en los modelos de mecanica
continua, y que viene medido a través
del angulo ® para el que la dislocacién
es capaz de sobrepasar el obsticulo vy
seguir su camino de deslizamiento.

2 0 a3
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La tension de cizalladura aplicada
originalmente fue de 750 MPa obser-
vandose que a esa tension la disloca-
cioén permanecia atrapada por el obsta-
culo [5]. Usando los resultados
obtenidos por la simulacién multiesca-
la, en los que se observa que el paso
del obstaculo por la dislocacién se pro-
duce para un dngulo de 70° (figura 1),
de manera que la resistencia del obsta-
culo es de o= cos (8/2) = 0,82, y para
una densidad de defectos de 1,2 x 10»
m*, un didmetro de 2 nm, y un valor
del médulo de cizalladura anisotrépico
de 64 GPa, se determina un valor de
At = 195 MPa. Los valores de N vy d
son consecuencia del tipo de simula-
cién, escala atomistica de la dinamica
molecular, y de lo que en ella se admite
computacionalmente, de manera que
se sabe que estin sesgados para incluir-
los en nuestra caja de simulacién. El
valor de At es, en consecuencia, una
primera aproximacion, que se puede
relacionar con la tensién real aplicada
Aoy (=TAt), donde T es el factor de
Taylor con un valor de 3,06, cuyo valor
serfa de 590 MPa. Estos valores calcu-
lades por primera vez usando la meto-
dologia atomista son superiores a los
experimentales en un 50%, pero de-
muestran por primera vez (ain con la
imprecisién cuantitativa que necesita
ser refinada) la posibilidad de relacio-
nar los puntos de la curva de tension a
través de calculo atomisticos y aproxi-
maciones de la teoria continua.

Un aspecto fundamental ha sido ser
capaces de obtener imagenes equiva-
lentes a las visibles mediante la Mi-
croscopia por Transmisién Electrénica



Figura 2.- Imagen experimental TEM de Fe-9Cr irradiado con neutrones
hasta 8.8 dpa a 302°C. Las imagenes interiores representan el resultado
de convertir via computacion los resulfados de simulacién multiescala (A)
lazo reciangular de 18 nm, (B) lazo hexagonal de 4 nm, a la
visualizacién experimental. Obsérvese el gran acuerdo existente enire
experimento y simulacién.

“Journal of Nuclear
Materials” relativos a las
conferencias “Inter-
national Conference on
Fusion Reactor Mate-
rials (ICFRMs)” o las
“Fusion FEnergy Confe-
rences” de la “Interna-
tional Atomic FEnergy
Agency”). Sin embargo,
el conocimiento de los
procesos bésicos del
dafno en el componente
fundamental, (SiC), no
recibe la misma aten-
cién y esta lejos de ser
alcanzado. Ademas, si
bien en la escala ato-
mistica se han realizado
muy diversos estudios y
obtenido  conclusiones
[7, 8], la progresion en
la simulacién multiesca-
la se ve interrumpida
por la escasez (falta de
existencia) de datos que

(“TEM”) a partir de los resultados que
se alcanzan mediante la simulacién
multiescala a escala microscopica. Esto
es hoy posible seglin se muestra en la
figura 2, donde se comparan las imége-
nes obtenidas a partir de nuestros re-
sultados de simulacién con aquellos vi-
sibles mediante TEM siguiendo la
técnica desarrollada en el Paul Sche-
rrer Institute [6].

ENERGIAS PARA LA DIFUSION
DE DEFECTOS EN SIC:
NUEVO MODELO CUASI
MECANO-CUANTICO

El carburo de silicio (SiC) es firme
candidato junto a los aceros ferritico-
martensiticos, y a las aleaciones de va-
nadio a ser material estructural de pri-
mera pared de la cdmara de reaccion
de un reactor de fusién nuclear. Los
materiales estructurales deberan ser ca-
paces de soportar las condiciones de
irradiacién extremas en un tiempo de
vida que haga eficiente la operacion de
la planta, y un bajo indice de activa-
cién neutrénica tal que cuando la plan-
ta complete su ciclo (desmantelamien-
to) los materiales utilizados puedan ser
reciclados, evilando asi, un almacena-
miento durante centenares de arios.

La investigacién sobre los materiales
compuestos basados en el SiC se desa-
rrolla en los programas de fusién de
Europa/Euratom, Japén y EE.UU, pero
de manera casi exclusiva en las 4reas
de procesos de manufactura eficientes
y en la invesligacion experimental de
las consecuencias de la irradiacion en
dichos materiales (ver ntmeros del
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permitan avanzar hacia
la escala microscopica.

En nuestro articulo del afio 2000 [1]
se explicaban los diferentes modelos de
la metodologia multiescala y se hacia
notar la “perfeccion” de los métodos
puros mecano-cudnticos (“ab initio”)
junto a su terrible coste y la limitacién
en el tamafio de las estructuras a mane-
jar y el tiempo real a simular. Se ofrecfa
la posibilidad de otros modelos que,
rescatando la precisién mecano-cuanti-
ca en una parte de la interaccién, usa-
sen a la vez “algunos” componentes se-
miempiricos reduciendo el coste de la
simulacién. Estos métodos aplicados al
movimiento de los dtomos se conocen
como “tight binding molecular dyna-
mics”. Un modelo de este tipo se ha
desarrollado con éxito ajustado al SiC,
de manera que el término atractivo en-
tre atomos del sistema reciba toda la
atenciéon mecano-cuantica (ahi estd /a
componente mds importante de fuerzas
qgue agrupa a toda la estructura inclu-
vendo los elecirones), y la parte repulsi-
va entre ellos sea ajustada con un tér-
mino  semiempirico. El  objetivo
fundamental ha sido disponer por pri-
mera vez de una herramienta capaz de
calcular las energias de formacién, mi-
gracion, activacién, y coeficientes de
difusion de todos los tipos de defectos
posibles existentes en SiC, algo que se
habfa demostrado inalcanzable usando
la dindmica molecular clasica, y que
como Unica alternativa tenfa recurrir a
los calculos ab initio con un tremendo
esfuerzo de computacién. El cédigo
(TBSIC) ha sido desarrollado con éxito
[9, 10] y comprobado frente a los resul-
tados fundamentales de la estructura
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del SiC y su dindmica. La figura 3 a) y
b) representa las estructuras del SiC en
equilibrio (OK) y la existente a una tem-
peratura de 1.600 K, para la que se ha
comprobado la validez de las posicio-
nes relativas de los atomos en [a red a
través (cuantitativamente) de las corre-
laciones de pares de los mismos que
miden las distancias relativas de los
atomos vecinos, y su naturaleza, a uno
dado. Ademads, vy a través de la visuali-
zacion de la conservacién de energia
en el tiempo y la energia cohesiva de
los dtomos de la red se han ajustado los
paramelros de naturaleza empirica del
término repulsivo de fuerzas. Con este
modelo se han empezado a determinar
las energias de movimiento de los de-
fectos en SiC, asi como las de forma-
cién y disolucién de sus agrupaciones,
con el objetivo Gltimo de, como ya he-
mos realizado para metales, poder pa-
sar al estudio de su difusién e interac-
cién a escala microscépica y en
periodos de tiempo observables experi-
mentalmente [11]. Junto a estos datos
basicos, el modelo desarrollado ha per-
mitido mostrar por primera vez me-
diante simulacién que el mecanismo de
difusion de los defectos intersticiales
simples de C y de Si es el conocido co-
mo de “kick-out”, por el que en su mo-
vimiento el intersticial reemplaza a otro
atomo de su misma naturaleza en la
red, provocando que éste sea el nuevo
intersticial. En la figura 3 ¢) se ve la
evolucidon con el tiempo de un intersti-
cial de C en SiC, mostrando que tan s6-
lo otro atomo de C es removido de su
posicién en la red sin alteracién de los
atomos de Si. La misma naturaleza pre-
ferente se observa en el caso del inters-
ticial de Si y, en este caso, los atomos
de Si de la red, con la diferencia de que
el recorrido cuadratico medio es de so-
lo 150 A, inferior al del C, consecuen-
cia del tamafio de los atomos de C y Si.

SIMULACION DEL PANO POR
IRRADIACION EN SILICE AMORFA
MEDIANTE DINAMICA MOLECULAR

La silice (SiO:) en su estructura amor-
fa es el componente fundamental de
gran parte de las dpticas usadas en los
dispositivos laser de los sistemas de fu-
sion por confinamiento inercial, como
material de su focalizacion final, asi co-
mo en las ventanas de calentamiento
de los aparatos de fusién magnética. En
consecuencia, resulta importante cono-
cer cual es el efecto que tiene la radia-
cién sobre sus propiedades dpticas. Un
esfuerzo importante se ha realizado en
el dmbito experimental para preparar la
entrada en funcionamiento de las nue-
vas instalaciones de demostracién de
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Figura 3.- Simulaciones usando el nuevo modelo cuasi mecano-cuénlico para SiC: af representacién del
cristal de SiC a temperatura OK: b) visualizacién estructura de SiC a 1600K; ¢) desplozamiento cuadrético
medio de un intersticcial de carbono en SiC en funcién del tiempo, donde se observa el movimiento
preferente de desplazamiento de dtomos de su propia naturaleza como ocurre también con los Silicios a

través del mecanismo de “kick out”.

la ignicidn en fusién inercial, como la
National Ignition Facillity (EE.UU.), pe-
ro dicha investigacién se ha centrado
en el problema mas inmediato que era
conocer la razén de la modificacién de
propiedades cuando la radiacién era la
del propio laser que se transmite a tra-
vés de esas Gpticas. Asociado a ese es-
tudio experimental se realizaron las
primeras simulaciones computaciona-
les [12] usando la Dindmica Molecular
que permitian conocer la estructura de
las cascadas de desplazamiento en ese
material a baja energia (Figura 4). Sin
embargo, el objetivo actual es conocer
los efectos de los neutrones emergentes
de la fusién nuclear y su interaccién
con esos componentes dpticos. En tra-
bajos anteriores [13] se determinaron
los flujos y espectros de energia que se
podian esperar en esos sistemas para
un caso particular de disefio concep-
tual; no hace falta decir que esos valo-
res se ven modificados por el concepto
de reactor. En la primera fase de dicha
. investigacién se ha considerade muy
importante saber mas sobre cémo se
produce el desplazamiento de los ato-
mos en esta estructura amorfa (es decir,
saber sus energias umbrales de despla-
zamiento y dependencias de las mis-
mas). Usando dinamica molecular co-
mo se describe en [12], y con un
conjunto nuevo de modelos de diagno-
sis computacional de la estructura, se
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ha podido comenzar a simular el mate-
rial provocando el movimiento de ato-
mos de Si y O desde energias bajas de
25 eV hasta 200 eV, siguiendo incre-
mentos pequefios de energia y buscan-
do la existencia de defectos puntuales
estables en cada caso. La primera con-
dicién necesaria ha sido determinar
con exactitud que la estructura sobre la
que se trabaja es realmente la silice
amorfa, reconocida a través de su tipi-
ca morfologia de anillos con distinto

nimero de coordinacién. El procedi-
miento de “fabricacién” computacio-
nal del material ha sido validado con
los resultados de angulos de enlace de
los experimentos (Figura 5). Los resul-
tados actuales [14, 15] se resumen in-
dicando que parece claro que el valor
tnico hasta ahora asumido de energia
umbral (117 eV) no corresponde a la
realidad que presenta que esa energia
umbral tiene valores mas reducidos (25
— 30 eV) y una gran dependencia de la
direccién de movimiento del Atomo
Primario de Retroceso generado por el
neutrén.

DANO POR IRRADIACION
EN EL Zr / ZrNb

Conocer los mecanismos de dafio
por irradiacion en el ZrNb (Zr/2.5%Nb)
es fundamental para abordar con ga-
rantias el uso de este material como
componente de las vainas de los com-
bustibles de alto quemado de futuros
reactores de fision. No existe nada mas
que un escaso conocimiento de los
efectos de la irradiacién en ZrNb inclu-
so a escala experimental cuando me-
nos desde la perspectiva tedrico-funda-
mental. El primer paso que se estd
dando es conocer lo que sucede para
el Zr (existen mas datos) y desarrollar
un modelo de simulacién multiescala
que llegue hasta el nivel microscépico,
haciendo uso de lo que se sabe de cas-
cadas de desplazamiento en ese mate-
rial hcp a distintas temperaturas y ge-
nerando un nuevo banco de datos para
conocer de la difusién de los defectos
en el material [ver revisibn en 16].
Estos datos incluidos en un nuevo mo-
delo de difusién por Monte Carlo que
tenga en cuenta las caracteristicas del

28.6 nm

Figura 4.~ Evolucién temporal de la formacién de cascadus de desplazamiento en SiO: para un Atemo
Primario de Refroceso de 5 keV. Identificacién de defectos “Oxygen Deficient Centers” y defectos residuales

en las Gltimas etapas.
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Figura 5.- Representacion de los angulos e enlace determinados por Dindmica Melecular y su comparacién,
muy buena, con los resuliados experimentales. Indicacién de la representacién correcta de la estructura

amorfa de la Silice mediante la Simulacién Atomistica.

Zr puede servir para comprender la
evolucion microscépica del Zr. Ya se
ha realizado el reconocimiento de los
tipos de defectos en Zr, asi como la
evaluacion de los datos de energias de
formacién y difusién que existen en la
literatura, y se ha generado un progra-
ma sistematico de determinacién de
los pardmetros adn necesarios en cola-
boracién con la Universidad de Liver-
pool. Ademds, estos modelos de difu-
sion incluyen la anisotropia del
movimiento de los defectos en el Zr
pudiendo préximamente comenzar el
célculo de transporte.
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