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Algunos casos del papel que la simulacion
computacional multiescala desarrolla
para comprender la irradiacion de materiales
en la fusion nuclear
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La simulacion computacional multiescala ha demostrado suficientemente su tremendo valor como herramienta
del conocimiento basico de las propiedades de los materiales y de su modificacion cuando son irradiados. El eficaz
uso computacionalmente de las teorias mecano-cuanticas y su capacidad de conexion con las escalas micro / meso
y macroscopicas, cuyo desarrollo ha sido espectacular en los Gltimos afios, sitiia el auténtico problema mas en “el
saber buscar” los mecanismos decisivos a estudiar, que en las propias técnicas. La conexion con los experimentos

“ad hoc” en cada escala espacio-tiempo ha sido una realidad en estos ultimos afos y fundamento de la solidez del
conocimiento adquirido. Por otra parte, su caracter predictivo se ha puesto de manifiesto al dar pie a la busqueda
experimental de parametros no comprendidos. Este articulo presenta algunos nuevos estudios realizados como
continuacion de los articulos previos, ampliando los resultados a materiales no-metalicos.

Multiscale Modeling has already demonstrated sufficiently its very large value as a tool to basically understand the properties of
materials and their modification when they are under irradiation. The efficient computational use of the quantum-mechanics theories,
and its connection with micro/meso/macroscopic scales, also with spectacular development, places now the real question in the “know

what to look” among the mechanisms to really study, more than in the techniques themselves. The connection with “ad hoc” scale
experiments is a successful reality, and its predictive characteristic has been demonstrated, advancing theories that drove to new ex-
periments looking for envisioned results not previous experimentally expected. In this article some new results are given on different
materials under irradiation, as a continuation of previous articles and looking for understanding also non-metallic materials.

INTRODUCCION

La simulacién computacional ha sido
desde hace ya bastantes anos, soportada por
cada vez mejores conocimientos teéricos
contrastados por experimentos, la herra-
mienta perfecta para el conocimiento basi-
co de los mecanismos intimos que explican
el dafo por irradiacion de los materiales.
Ademas, posee la gran (y exclusiva) ven-
taja de su capacidad predictiva, al usarse
en su metodologia multiescala, frente a la
ausencia de experimentos integrales a final
de vida, para conocer el comportamien-
to de los materiales en las nuevas instala-
ciones nucleares (fusién, fision avanzada y
transmutacion). Curiosamente la simulacién
computacional multiescala ha resultado ser
una provocacion para introducir a la experi-
mentacién microscépica en el punto de mi-
ra con trabajo por hacer. Sobre los articulos
ya escritos en la Sociedad Nuclear Espanola
en el pasado [1, 2], esta nueva contribucién
constituye un repaso solo de algunos de los
nuevos progresos en esta pieza del conoci-
miento a través de trabajos realizados en el
Instituto de Fusién Nuclear y otras institu-
ciones colaboradoras.

La enorme capacidad computacional
disponible en los dltimos afios ha per-
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mitido llegar a usar de forma efectiva los
modelos mecano-cuanticos mas detalla-
dos logrando obtener parametros basicos
de dano a nivel atomistico y conocer el
grado de fiabilidad de algunos de los po-
tenciales de fuerzas semi-empiricos usa-
dos en las simulaciones de dindmica mo-
lecular (DM) clasica. En el caso de aceros
6 aleaciones metdlicas con base de Fe ha
sido importante el reconocimiento del
papel que puede jugar la condicién fe-
rromagnética del mismo y la motivacién
para el desarrollo de nuevos modelos. Asi
mismo la mejora de los parametros de
difusién y la descripcion de mecanismos
fuente y sumidero de defectos (transfor-
macion de la estructura de defectos) ha
permitido Ilegar a una aproximacién mas
fiable de los mecanismos a corto y largo
plazo a través de técnicas de Teoria de Ta-
sas y Cinética de MonteCarlo (KMC), con
un mejor acuerdo con los experimentos.
El préximo desarrollo con éxito de mo-
delos de simulaciéon en paralelo de KMC
dara a esta ultima técnica la capacidad
de llegar a muy altas dosis (final de vida)
sabiendo que goza de una mayor preci-
sién que las otras teorfas existentes. Por
otra parte el enorme desarrollo que en
los Gltimos tiempos se ha conseguido en
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el drea de la Dindmica de Dislocaciones
sitda el problema a escala mesoscépica
como abordable a falta de incluir la inte-
raccion final de defectos y dislocaciones
para conectar con “lo macroscépico”, y
el uso final de las ecuaciones constitu-
tivas de los materiales en los elementos
finitos. Y todos estos desarrollos en el
estudio de la modificacion de las pro-
piedades de diversos tipos de materiales,
desde las mecanicas en los estructurales
metélicos en base fcc, bcc, de larga vida
6 hcp de uso en vida mds corta, 6 los de
base cerdmica como los materiales com-
puestos SiC, 6 eléctricas y de transmision
de la luz en materiales aislantes u opticos
como la silice de naturaleza amorfa.

DANO EN MATERIALES OPTICOS:
SILICE AMORFA

En estos trabajos [3, 4, 5] se han usado
técnicas de simulacion de dindmica mole-
cular para conocer el dafo por irradiacion
de neutrones de alta energia (14 MeV) en
Silice amorfa en ambientes de Fusion por
confinamiento inercial y magnético. La
silice amorfa es un candidato importante
para formar parte de la éptica final de
un reactor de fusién inercial, asi como
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de ventanas de diagnéstico en reactores
de fusion por confinamiento magnético
(ITER). En estos ambientes los materiales
estaran expuestos tanto a radiacién ioni-
zante, como rayos gamma, o radiacion de
neutrones e iones. Esta radiacién puede
provocar la modificacion de las propie-
dades mecanicas y opticas, provocando
el oscurecimiento en el material; es pues
muy importante hacer un buen estudio
de cémo se comportaran estos materiales
frente a este tipo de radiaciones. La in-
vestigacién se ha centrado en el dafo por
desplazamiento generado por la radiacion
neutrénica ya que los potenciales usados
no permiten describir fenémenos de irra-
diacién ionizante, lo que serd constitutivo
de estudios futuros.

La herramienta computacional que hemos
utilizado para desarrollar esta investigacion es
el codigo de dindmica molecular MDCASK.
Es bien sabido que la base de unos buenos
cdlculos con un cddigo de dindmica mole-
cular es la eleccion de un fiable potencial de
interaccion entre los atomos constitutivos ca-
paz de describir las situaciones que se pueden
generar con el desplazamiento y generacién
de defectos en el material, asumiendo que
es capaz de describir el material de partida.
Se ha usado el potencial de Feuston y Garo-
falini para representar la silice amorfa, que
ha demostrado su eficiencia para describir
la naturaleza intrinseca de la silice amorfa, y
que ha sido utilizado en numerosos trabajos
anteriores como densificacion bajo presion.
El potencial de Feuston y Garofalini es un
potencial de tres cuerpos donde se describe
la interaccion de pares con un potencial de
BMH, junto a un tercer término de naturaleza
covalente para poder representar correcta-
mente los angulos tetraédricos de la estructura
basica de la silice amorfa. Los resultados que
se han obtenido de la distribucién angular
entre los dtomos enlazados en la silice amorfa
muestran una muy buena compatibilidad con
los experimentales, tabla 1.

Ademds, para dar cuenta de las interac-
ciones que se dan a distancias muy cortas
se incluye el Potencial Universal, que las
describe mucho mejor. Para unir el po-
tencial universal y el potencial de Feuston
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Figura 1. Numero de defectos en funcién de la energia en una caja con un 1% de dtomos de H.

[3-cristobalita cristalina y la hemos sometido
a un proceso de fundido de manera que se
lleve el material a temperaturas altas (7000
K) durante unos 25 ps para que pierda to-
da reminiscencia de orden y un posterior
proceso de enfriado lo mas lento posible
para que los &tomos vayan encontrando sus
nuevas posiciones mas estables.

La parte fundamental es finalmente la
caracterizacién del dafo que se produce
debido a la radiacién neutrénica para lo
que (como en un experimento) hay que sa-
ber mirar y el qué mirar:

- Hemos caracterizado todos los defec-
tos que se encuentran en el material por
el hecho de ser un material amorfo y que
nuestro potencial puede definir. Hemos
encontrado tres cuatro tipos de defectos
segln la coordinacién de los &tomos. Los
hemos llamado Si3, Si5, O1, y O3 que
corresponden a Silicios con coordinacién

O atoms Si atoms . .
_n
0 24 588

3y 5 y oxigenos con coordinaciéon 1y 3
respectivamente. Ademads, cuando intro-
ducimos un porcentaje de Hidrégeno en
el material encontramos que aparecen
otros dos tipos de defectos, los -OH, que
son hidrégenos ligados a oxigenos que
tenfan coordinacién 1, y los H libres.
Aunque comprobamos que la tendencia
de los H es a unirse a los oxigenos con
coordinacién 1 que haya en el material.
En la tabla 2 podemos ver un estudio de
variacion de la estequiometria de la caja
de simulacién para observar de que ma-
nera se distribuye el ndmero de defectos
seglin la carencia o exceso de los dtomos
de la especie contraria.

- Hemos lanzado atomos primeros de
retroceso (Primary knock-on Atom, PKA)
con diferentes energias para averiguar el
efecto que tienen sobre el nimero de de-
fectos ya existentes y si se generan nue-

y Garofalini se has usado polinomios de
ajuste. Por ello para comprobar lo sensible -303 -0.0740 0
que son los resultados a la modificacion de +157 20.0738 3 1 18 614
los parametros de ajuste de los polinomios .
se han realizado todos los célculos con dis- -80 -0.0195 5 16 5 176
tintos juegos de pardmetros.
Para obtener una caja de simulacién de +40 -0.0193 10 15 4 181
silice amorfa hemos partido de una caja de 0 0 0 22 67 2 87
+80 +0.0195 70 125 1 34
-40 +0.0197 63 130 0 33
FWHM Si-O-Si
0-5-0 109 5 +303 +0.0740 221 383 0 1
FWHM O-Si-O 14 -157 +0.0797 210 418 0 0
Tabla 1 Tabla 2
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Figura 2. £/ nimero de fotos corresponde a fotos grabadas cada 10000 pasos de O.1 fs, asi que estamos hablados
de un millén de paso (500 ps en tofal). la serie con el nombre 1000 KM es la que corresponde al caso de introducir
los étomos de H después de haber fundido y todas las demds series corresponden al caso de introducir los H antes de
fundlir la caja de simulacién. El némero que aparece en el nombre de cada serie es la temperatura de la simulacién en

Kelvin.

vos. Estos atomos son una representacion
de lo que ocurriria cuando un neutrén
colisiona con un dtomo del material. Este
neutrén comunicara una cierta energia
al atomo y empezard a moverse creando
una cascada de desplazamiento. Este ato-
mo con el que colisiona el neutrén es el
que nosotros llamamos PKA. Las energias
utilizadas para este estudio son de 10
hasta 400 eV para el calculo de la ener-
gia minima de desplazamiento y de 400
a 3500 eV para el andlisis de cascadas de
desplazamiento. Se han realizado célcu-
los mostrando el crecimiento del nimero
de defectos al aumentar la energia del
PKA, y como se modificas cuando se tie-
ne un 1% H en la figura 1.

- Se ha realizado un estudio de la mo-
vilidad de los atomos de H que implan-
tamos en el material. Lo hemos hecho de
dos maneras, implementando los dtomos
de H antes de fundir la caja de simula-
cién y después de fundirla. En el primer
caso esta claro que se le ha dado mas
tiempo a los dtomos de H para encon-
trar sus posiciones mas estable mientras
que en el segundo caso, como estan en
posiciones mucho menos estable, estos
tienen muchas mas movilidad por lo que
el desplazamiento cuadrdtico medio de
los &tomos de H tienen pendientes mayo-
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res en este segundo caso que el primero.
En la figura 2 se puede ver que en los ca-
sos en que introducimos el H y después
fundimos, encontramos que el nimero
de OH es mas o menos estable, mientras
que en el caso en el que introducimos el
H después de haber fundido la caja, el
nimero de OH va creciendo hasta igua-
larse con el primer caso.

SIMULACION CUASI-MECANO-
CUANTICA EN SIC: ACTIVACION Y
MOVILIDAD DE DEFECTOS

Los desarrollos que se habfan realiza-
do en el pasado sobre SiC y que fueron
mencionados en un articulo previo en
esta revista de la SNE [1], llevaron al
conocimiento de parametros basicos de
dano por desplazamiento en funcién de
la direccion de movimiento y energia
del PKA (Atomo Primario de Retroceso),
y a la generacion de un modelo capaz
de entender de la amorfizacién de dicho
material bajo irradiacién. Sin embargo,
una pregunta que quedaba siempre por
contestar (aln sigue en gran medida) era
la determinacion de los defectos estables
y sus caracteristicas de generacién y di-
fusion. Para ello se desarroll6 un modelo
cuasi mecano-cuantico (Tight-Binding)
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que ha sido aplicado a los ocho defectos
elementales y originales previstos en el
SiC. Con este estudio se ha observado la
significacion del potencial quimico y de
las componentes estequiométricas de la
mezcla original elegida. Los resultados de
las energias de formacion de los defectos
se han contrastado con modelos mds de-
tallados, Density Functional Theory (DFT)
y Local Density Approximation (LDA), asi
como la dindmica molecular (DM) clasi-
ca con el potencial de Tersoff. El pardme-
tro buscado en las comparaciones ha sido
la entalpia de formacién de los defectos.
Se ha visto que la difusion de las vacan-
tes de carbono y de silicio ocurre en el
SiC a alta temperatura lo que es coheren-
te con los resultados mas detallados, pero
fuera de la observacion existente con DM
clasica (donde no ocurre esa difusion).
Con el estudio de los intersticiales de si-
licio y carbono en posiciones tetraédricas
(simulaciones con 64 y 217 dtomos) se ha
buscado también una comparacién con
DM clésica, donde se sabe que dichos
intersticiales no difunden hasta los 2200
K. Con el nuevo modelo se observa el mo-
vimiento de los intersticiales mucho antes
de dicha temperatura (a los 1000 K), obte-
niendo correctamente las energias de ac-
tivacion de dichos intersticiales de Si 'y C.
Se ha descrito como dichos intersticiales
se difunden mediante un mecanismo de
“kick out”, que consiste en que la migra-
cion se realiza a través de la red cristalina,
estando ligado cada intersticial de una
determinada especie con los dtomos posi-
cionales de su misma especie, de manera
que al cabo de un tiempo considerable
esos intersticiales expelen el atomo al que
estaban ligados. Las energia de activacion
encontradas han sido de 0.81 eV para el
silicio y de 0.85 eV para el carbono lo que
corresponde de manera muy buena con
los resultados experimentales disponibles.

Simulacion del daio en estructuras hcp:
Zirconio y/o Titanio

En el caso de las vainas de los reactores
de fision formadas por aleaciones de zir-
conio se producen precipitados de hidré-
geno debido a la irradiacion, la corrosion
por agua y las propiedades del material.
Fenémenos de modificacién similares en
lo que se refiere a su irradiaciéon pueden
ser esperables en materiales para fusion
como Titanio también de estructura hcp.
Para considerar estos fenémenos de ma-
nera adecuada se ha estudiado [referen-
cias 8-15 donde se encuentran todos
los trabajos aqui resumidos] por primera
vez la evolucién del dafio producido por
neutrones y electrones en un metal hep uti-
lizando un cédigo de MonteCarlo cinético.
Para realizar este trabajo ha sido necesa-
rio modificar el cddigo de MonteCarlo ya



1.8 =
1,6
14
1,2

038
0,6
0,4
0,2

-

600

Ejey

400

200

0 200

0 5 10 15

20 25

400 600 800 1000
Eje x

Figura 3. Campo de fensiones aplicado al material hep (Zirconio)

existente, incluyendo la estructura hcp y
la anisotropia en la difusién de defectos.
Se han evaluado los distintos mecanis-
mos y pardmetros de difusion de defectos
bajo distintas condiciones de irradiacion,
comparando con resultados experimenta-
les con electrones (existentes en la literatu-
ra). Los resultados de estos calculos mues-
tran la influencia de la anisotropia en el
cristal en la concentracion de defectos, en
la forma de recombinacién entre vacantes
e intersticiales muy pequefia, la desapari-
ci6n de muchos intersticiales en bordes de
grano y, debido a esto, la existencia de mu-
chos aglomerados de vacantes en el cristal;
todo esto conduce al fenémeno de creci-
miento bajo irradiacién tipico en materiales
hcp. En el estudio de la anisotropia en el
movimiento de los intersticiales se puede
concluir una recombinacién mayor y cre-
cimiento de aglomerados de intersticiales
cuando la anisotropia en el movimiento
disminuye (pasa de una dimension en el
plano basal y saltos entre planos basales,
a un movimiento en tres dimensiones).
Ademas, se ha observado experimental-
mente que el estrés que se produce al-
rededor de estos precipitados atrae a los
defectos puntuales del cristal, aumentan-
do el precipitado y provocando el fallo
final de la vaina. A un nivel mds general,
las dislocaciones, aglomerados de defec-
tos puntuales y/o precipitados, producen
un campo de tension a su alrededor que
atrae a otros defectos. Se pretendié estu-
diar este efecto a nivel microscépico, y
conocer sus efectos y sus causas. Ademas
los materiales estructurales de los reac-
tores nucleares estan sometidos a una
tensién externa; y es necesario conocer
los efectos a nivel microscépico para ser
capaces de interpretar cambios en las
propiedades mecdnicas de los materiales.
El efecto de un campo de tensiones en un
material lleva a cambios microscépicos
que se traducen en la variacién de los
parametros que definen los defectos del

las que estan sometidas

Figura 4.-Desplazamiento de las particulas incluidas en la caja de simulacion sometida
a un campo de estrés descrito en la Figura 3. Vedse la enorme diferencia de rotaciones a

cristal, fundamentalmente las energias
de migracién aumentan o disminuyen si
el defecto siente, respectivamente, una
contraccién o una tensién producida por
un campo de tensiones en la zona donde
se encuentra el defecto. Se ha creado un
nuevo cédigo de Cinética de MonteCarlo
para incluir estrés en el cristal. Basandose
en la aplicacion de un valor de estrés pa-
ra cada celda considerada en el sistema,
en este modelo se puede incluir de forma
general cualquier campo de tensiones. Se
han considerado diversas situaciones (ver
referencias mencionadas al comienzo
de este apartado). Presentamos a conti-
nuacién una situacién en la que se han
supuesto dos particulas, cada una situada
en un lado cuasi-opuesto de la caja, x =
20 nmy x = 80 nm. La caja de simulacién
tiene un tamafio de 100x100x100 nm3. Se
permite a las particulas que se muevan
en una dimensién en el plano basal con
posibilidad de rotacién. La simulacién se
sigue hasta que las particulas alcanzan la
superficie. Se consideran 100x100x100
celdas enlazadas en el sistema. Si no se
considera estrés las particulas realizan
su movimiento normal hasta alcanzar la
superficie con una trayectoria en una di-
reccién con cambios en la misma debido
a la rotacién de las particulas. Posterior-
mente, en las mismas condiciones se
introduce un estrés en la segunda mitad
de la caja de simulacién de la forma que
viene dada en la figura 3 con un valor de
1.6 % en todas las celdas cuyo valor de x
es mayor de 50. Se considera que las par-
ticulas tienen un valor de a para la rota-
cion de 10. La trayectoria de las particulas
se presenta en la figura 4 (proyeccion en
Z del camino recorrido por las dos par-
ticulas hasta alcanzar la superficie, una
de ellas situada en la parte inferior de la
grafica y otra en la parte superior). Como
conclusidn si se tienen dos particulas una

28

dentro de la zona de estrés y otra fuera, la
situada dentro de la zona de estrés realiza
menos rotaciones que la situada fuera de
la zona, ya que la energia de rotacién ha
aumentado su valor. El objetivo final de
este trabajo es estudiar como el campo de
tensiones que genera la presencia de una
dislocacién en el material va a afectar a la
trayectoria de las particulas.

Simulacion Computacional de la
Irradiacion de Metales

Una buena revisién actual sobre el es-
tado del conocimiento en el area de la
Simulaciéon Multiescala para el caso de
materiales estructurales de fusion con base
metdlica se puede encontrar en la Referen-
cia [16]. Siguiendo el comentario realizado
en la introduccion la labor sistemética de
progreso en las distintas areas conduce a
una situacién muy buena en esta parcela,
insistiendo en la importancia que el avance
en las técnica ab initio har tenido en la
obtencion de las energias de formacion y
migracion de las diversas configuraciones
esperables. Se han producido resultados
en Fe-C, Fe-He, y aleaciones modelo Fe-Cr
generando para ellas informacion sobre los
distintos defectos estables y sus energias
de difusion. Toda esta informacién puesta
de manera apropiada dentro de un mo-
delo que contemple una aleacién Fe-Cr-C
(-He), sitda a la simulacion multiescala
en condiciones de conocer detalles del
comportamiento de los aceros de Activa-
cion Reducida en un Sistema de Fusién.
Todo ello apoyado en nuevas instalaciones
experimentales de irradiacién, que supo-
nen un salto cualitativo y cuantitativo muy
importante sobre las existentes (antes de
que llegue IFMIF) como JANNUS que se
espera esté en funcionamiento en el Se-
gundo Semestre de 2007 con la posibilidad
de realizar irradiaciones con un triple haz



simultaneo (dafo, H'y He).

Dentro del contexto de los Programas
Nacionales sobre aceros, y en colabora-
cién con la experimentacion del CIEMAT,
se ha abordado el estudio del Fe. Usando
los nuevos parametros obtenidos con ab
initio en la cinética de MonteCarlo se han
estudiado [17] las diferencias en la acumu-
lacion de dafo al comparar los resultados
con los obtenidos con los antiguos para-
metros obtenidos mediante DM clasica.
Simulaciones de irradiaciéon de auto-iones
de Fe de 150 keV en Fe de ultra alta pureza
(UHP) con alrededor de 20 appm y mayor
grado de impurezas, han sido realizadas. Se
han implementado nuevas energias de di-
fusion para SIA’s, di-SIAs y 3-4-5SIA’s, con-
siderando su movimiento aleatorio en tres
dimensiones. También han sido implemen-
tadas nuevas energias de migracion para
el caso de agrupaciones de 3-4 vacantes
y para el caso de las impurezas de C o N
con datos procedentes de simulaciones ab
initio. Se han encontrado diferencias en los
resultados al usar los nuevos y los antiguos
pardmetros. La diferencia mas pronunciada
se ha observado en el tamafo de los lazos
de intersticiales resultantes de la irradia-
cion, siendo el tamano maximo hallado en
los experimentos de 350 nm mientras que
en las simulaciones no supera los 9 nm.
Con la simulacién de cajas computaciona-
les mds grandes y una nueva consideracion
de los efectos superficiales se ha llegado a
explicar el acuerdo entre experimentos y
simulacién a bajas dosis, quedando adn la
explicacién de los mecanismos a altas do-
sis de irradiacién. Para completar este estu-
dio se han realizado simulaciones de expe-
rimentos con neutrones diagnosticados con
Microscopia Electrénica y Aniquilacion
de Positrones [18], encontrando un buen
acuerdo con dichas experiencias cuando
se incluy6é de manera adecuada el efecto
de sumideros que representaban el efecto
de dislocaciones 6 bordes de grano.

Existen actualmente dos areas donde los
avances estan siendo por parte de la cola-
boracién entre el Instituto de Fusién Nu-
clear y el Laboratorio Nacional Lawrence
Livermore realmente espectaculares y con
repercusiones significativas:

e Paralelizacion con éxito de la Cinética
de MonteCarlo [19] lo que conduciria, con
una técnica potente y contando con los
pardmetros oportunos, a la posibilidad de
simular la irradiacién de los materiale a
muy altas dosis (final de vida del material)

¢ Uso eficiente de la Dinamica de Dis-
locaciones con parametros suministrados
por resultados atomisticos y demostrados
con éxito ya en materiales fcc [20], dan-
do en una escala mesoscépica resultados
mas completos que los propios que daria
la simualaciéon mas reducidad atomisiti-
ca, y en proceso de realizacién para los
bcc (Fe).
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