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Se estudiaron propiedades de sistemas metalicos puros como el Ni, Al y la aleacién Ni, Al, en pre-

sencia de una vacancia.

Dichos sistemas fueron cohesionados mediante un potencial interatémico del tipo de Embedded
Atom, modelo que fuera propuesto recientemente por Daw y Basques!, como una mejora sustan-
cial respecto de los tradicionales potenciales de pares.
Especificamente se analizé la vacancia en sus configuraciones de equilibrio y de punto de
ensilladura, evaluando las energias de formacién y de migracién de este defecto, y se calcularon
entropias vibraciones en redes defectuosas cohesionadas con estos potenciales.

P4

INTRODUCCION

La simulacién por computadora de las propie-
dades a escala atémica de sistemas metélicos
complejos ha captado la atencién de los investi-
gadores dedicados al estudio de la materia
condensada.

Los resultados obtenidos en este campo se ven
influenciados directamente por la calidad del poten-
cial interatémico utilizado, existiendo actualmen-
te enorme interés por el desarrollo de potenciales
precisos?.

El Embedded Atom model (EAM), es un modelo
propuesto recientemente por Daw y Basques' y
también por Finnis y Sinclair®, que incorpora de
una manera sencilla el cardcter de n-cuerpos a los
potenciales de pares.

En el EAM la energia del sistema se compone de
un término de pares, mds un término por cada
atomo (“energia de embebido”) que es una funcién
deladensidad electrénicalocal que el &tomo percibe
como consecuencia de sus vecinos cercanos. De
esta manera el EAM logra eliminar, a un costo
computacional accesible, deficiencias inherentes a
los potenciales de pares tales como la conocida
discrepancia de Cauchy y el dilema energia de
cohesién-energia de formacién de una vacancia,
siendo adecuado para el tratamiento de regiones
defectuosas.

El potencial de Embedded Atom utilizado es un
ajuste particular desarrollado por Voter?, con el
cual se simulan diferentes configuracionesdelava-
cancia en la aproximacién de Einstein.
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PROCESO DE SIMULACION

Se utiliz6 un programa Fortran que incorpora el
cédigo Devil desarrollado por Norgett®, el cual per-
mite minimizar la energia de un sistema cristalino
con defectos.

Los dtomos del cristal simulado se vinculan a
través del EAMY, el que reproduce las propiedades
de volimen del material estudiado y las propieda-
des de las respectivas moléculas diatémicas.

El cristal se divide en dos zonas: la zona I (inter-
na) en la cual los 4tomos relajan sus coordenadas
en presencia de defectos, usando para ello el méto-
do de los gradientes conjugados; y l1a zona II (exter-
na), a la que se le impone la condicién de contorno
rigido.

Se trabajé aqui con redes de 864 dtomos en la zo-
na I, y un total de 5324 atomos.

RESULTADOS

— Configuracidon de equilibrio de una vacan-
cia: Ni, Al y Ni, AL

Las energias de formacién de una vacancia,
constituyen variables de ajuste del potencial. Nues-
tros cdlculos reprodujeron idénticos resultados a
los reportados en*.

Los desplazamientos inducidos en las capas ve-
cinas a la vacancia se muestran en las fig. 1a) y b)
para Niy Al

Estos desplazamientos no se determinan experi-
mentalmente y porlo tanto no es posible contrastar
los resultados obtenidos. Comparando con lo que
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Figura 1: Desplazamientos radiales en torno a la vacancia. a) Ni. b) Al.

se obtiene para el Al a partir de una simulacién ba-
sada en la estructura electrénica del cluster®, exis-
te un notable acuerdo para los desplazamientos de
las primeras capas.

En el caso de la aleacién, para la vacancia de Ni
vemos que se produce un desdoblamiento de las
capas como consecuencia de su cardcter mixto, no-
tandose para los atomos de Al de la 1ra. capa un
desplazamiento muy superior al de los 4tomos de
Nien dicha capa (Fig. 2). Esto se debe a que los 4to-
mos de Al est4n comprimidos en la aleacién ya que
el parametro de red del Al puro es un 12% mayor
que el que corresponde a la aleacién; éste apenas
supera en un 1.5% al de Ni puro. )

En algunas capas formadas sélo por d4tomos de
Ni también hay desdoblemientos, debido a la dife-
rente simetria que los d4tomos presentan con res-
pecto a los de Al.

Los desdoblamientos no se observan en la alea-
cién para la vacancia de Al pues en ese caso las
capas vecinas est4an formadas por el mismo tipo de
atomos.

— Energia de migracién de una vacancia.
La migracién de la vacancia fue estudiada utili-
zando, en la técnica de simulacién por computado-
ra, el procedimiento usual para tales fines, tal co-
mo se indica en”.
Se obtuvieron los siguientes valores de energias
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de migracién en el metal puro:E_ . =.99eV,E_ ,
=.3eV;los respectivos valores experi-mentales son
1.3eVey65eV®.

En la configuracién activada los primeros ve-
cinos del dtomo migrante sufren un desplaza-
miento promedio de 16 A, tanto en el Ni como en
el Al

En el caso de la aleacién tenemos dos tipos de
salto posibles, segiin se conserve ono el orden de la
estructura’®. La aleacién Ni, Al en su fase L12 pue-
de interpretarse como 4 redes cibicas simples in-
terpenetrantes, 3 subredes de Ni (o), y una subred
de Al (B). Enlared ordenadalos sitios ccy 3 son ocu-
pados por 4tomos A y B respectivamente.

El Ni tiene dos posibilidades de saltos a prime-
ros vecinos': el salto o - o, en el que un dtomo de Ni
intercambia su posicién con una vacancia de Ni y
por otro lado el salto o - B, en el que lo hace con una
vacancia de Al. El caso o - o conserva el orden de
la estructura. Elcaso o - Blo destruye locamente in-
crementando la energia del sistema en .14 eV,

Las energias de migracién calculadas: E =
1.14eVyE  ,=.95eV,acuerdan razonablemen-
te con el valor experimental obtenido por Doya-
ma'l: Em = 1.12 eV.

Enla configuracién activada correspondiente al
salto o - o los primeros vecinos del 4tomo migrante
sufren diferentes desplazamientos segun su natu-
raleza, los de tipo o se desplazan en .21 A, y los de
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Figura 2: Desplazamientos radiales en torno a la vacancia en Ni, Al

a) Vacancia de Ni. b) Vacancia de Al
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tipo B lo hacen en .11 A; mientras que para el salto
o.- Blos primeros vecinos, todos de Ni, se desplazan
en.15 A.

El Al solo puede migrar a primeros vecinos por
un salto de tipo B - o equivalente al o - § descripto.

A segundos vecinos puede migrar exclusivamen-
te en la subred de Al, pero las energias involucra-
das calculadas en el presente trabajo son elevadas:
Em,a-B =4.65eV.

— Entropia de formacién de una vacancia.

Se inicia con éste trabajo el estudio de entropias
vibracionales S, asociadas a detector en redes
cohesionadas con EAM. La evaluacién de S requie-
re el cdlculo de las autofrecuencias de la red perfec-
tay de la red defectuosa, que puede hacerse ya se-
a en la aproximacién de Einstein o en la del deter-
minante’.

Trabajos reportados en la literatura hasta el
presente utilizan potenciales interatémicos de
pares'?, La diferencia entre dichos trabajos y el
presente radica en que el EAM impone términos de
largo alcance?, que deben ser incluidos para la ob-
tencién de las matrices de constantes de fuerza
cuyos autovalores son las autofrecuencias vibra-
cionales.

Utilizando el EAM en la aproximacién de Eins-
tein en la red sin relajar se obtuvo para la forma-
cién de 1a vacancia en el metal puro Sv’Ni =180ky
S, =199k

DISCUSION

Los resultados obtenidos aplicando este modelo
de embedded atom para el estudio de una vacancia
fueron en general satisfactorios.

Los valores de energias de migracién calculadas
provienen de efectuar la simulacién de lared con el
defecto en su configuracién de ensilladura, utili-
zando potenciales interatémicos que sélo estdn
ajustados a propiedades de equilibrio de lared. Es-
ta limitacién explica que los valores de energias de
migracion calculados, en particular en el metal pu-
ro, no muestran una mejor coincidencia con los
valores experimentales.

En cuanto a la migracién en la aleacién ordena-
da cabe destacar que la energia de activacién, da-
da por la suma de las energias de formacién y de
migracién de una vacancia, calculada para el salto
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o-B:E,  =276eV,(1.76 + 1.14 eV), es comparable
conladelsaltoo-o: E ,=2.74eV,(1.79 + 0.95 eV).
Esto indica, en acuerdo con Bakker!®, que dichos
saltos debieran también ser considerados, a dife-
rencias de otras hipétesis segun las cuales la mi-
gracién se produciria a través de la misma subred.
Dichos saltos resultan relevantes en el mecanismo
de migracién por anillos; secuencia particular de
saltos durante la cual si bien puede aumentar la
energia, ésta es restituida al finalizar la secuencia
y restaurarse el orden.

Respecto al cdlculo de las entropias no se dis-
pone de informacién experimental clara que per-
mita verificar nuestros resultados. El siguiente
paso en este tema serd incluir la relajacién de la
red y la contribucién de los modos colectivos de vi-
bracién, la que provee una mejor aproximacién al
cdlculo de S..
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