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Mediante simulaciones de dindmica molecular estudiamos el comportamiento térmico de diferentes
sisternas metdlicos tales como: Al, Cu, Ni, Ti y Zr, cohesionados con potenciales interatomicos de
atomo embebido con excepcién del Cu, para el que se utilizé un potencial de pares. En su mayoria,
estos potenciales semiempiricos tomados de la literatura fueron ajustados a propiedades de
volumen, sin considerar efectos térmicos. Analizamos aqui el comportamiento de los mismos a
temperaturas finitas, evaluando propiedades termodindmicas tales como calor especifico y
coeficiente de expansion térmica. Para Al y Ni también estudiamos propiedades de la transicién
sélido-liquido. ‘

The thermal behavior of different metallic systems, such as Al, Cu, Ni, Ti and Zr, is studied by
molecular dynamic computer simulations using many-body and pair (only for Cu) interatomic
potentials proposed in the literature. Most of them were fitted to volumen properties, without
considering thermal effects. We analyse here the potentials behavior at finite temperatures, by

calculating thermodynamic properties such as specific heat and

thermal expansion coefficient.

Besides, some properties of the solid-liquid transition are evaluated for Al and Ni.

Introduccion

Los métodos atomisticos de simulacidn por
computadora juegan un papel importante en la
investigacién de la estructura y propiedades de
los materiales y sus defectos microestructurales,
si bien la bondad de los resultados depende
directamente de la calidad de los potenciales

interatomicos. Las técnicas normalmente
utilizadas son  Relajacién Estdtica (RE) y
Dinamica Molecular (DM). La primera,

utilizada en la mayoria de nuestros trabajos
previos"?? no incluye explicitamente efectos
térmicos a menos que se la utilice en la
aproximacién cuasi-arménica®, pero la segunda
permite evaluar propiedades dependientes de la
temperatura.  En DM  se  resuelven
simultaneamente las ecuaciones de movimiento
acopladas para las particulas individuales, a fin
de generar un segmento de la trayectoria del
sistema en el espacio de las fases’. Dicho

segmento es utilizado para evaluar los
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promedios temporales de las propiedadcs
termodinamicas correspondientes al tipo de
ensamble implementado, por ejemplo. (T,V,N)
6 (T,P,N).

El objetivo de este trabajo es analizar el
comportamiento térmico de siete potenciales
semiempiricos, ajustados a propiedades de
volumen a OK para Al, Cu, Ni y Ti*6789.10, y
un potencial para Zr ajustado a temperatura
ambiente!'. S6lo el de Ercolessi y Adams’,
utilizado para el Al, incluye explicitamente
propiedades térmicas en el ajuste. Todos los
potenciales son del tipo &tomo embebido (EAM)
excepto el usado para Cu®, que es de pares.
Veremos asi la factibilidad de emplearlos en el
estudio de  propiedades de  defectos
microestructurales a temperaturas finitas.

Procedimiento de calculo

Utilizamos el cdédigo DYNAMO, en cl
ensamble (N,P,T), para los sistemas arriba
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mdlcados sometldos a dlstlntas condlmones de
presién y temperatura. - "¢
Las simulaciones-en la fase sollda fueron
realizadas partiendo de redes cristalinas que
contenian 256 particulas en el caso de Ia
estructura fecc 'y 384-en el de la hcp, con
condiciones penodlcas de
minimizar efectos de borde. Los tiempos, de
simulacion fueron de 40 a 100 pseg. (20000 y

50.000 pasos, respectivamente), con un paso

~temporal de 0.002  pseg. Los promedios

temporales de las ‘variables termodindmicas’
‘fueron evaluados después de los primeros’ 10 -
pseg., esto es para el sistema equilibrado a la

presién y temperatura deseada. Para Al y Ni

‘también se analizaron ‘propiedades de la fase’
liquida. En estos casos calentamos el cristal a

una temperatura muy superior a la de fusién (T

= 1.5 Twm), a fin de remover cualquier

cristalinidad residual, antes de enfrlar para

obtener los datos de la fase ]1qu1da

- v

Resultados
a) Titanio y Circonio:"

Para simular Ti usamos dos potenciales, -
indicados como Ti1® y T_i2'0, y uno para Zr'"'
Calculamos la variacién, con la temperatura, de
la energia‘de coliesién E. y del coeficiente lineal

“de expansion térmica 0y ; cantidad ésta parala

“cual no 'disti'nguimos'entre' las direcciones basal

y axial de la estructura “hep.” Los resultados
mostrados en la Fig. 1 indican que, como es de
esperar, E¢ decr_ece con cl aumento de T.
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contorno ' para ’

'expeumenta]es es muy bueno.

Las Figs. 2 y 3 para Ti y Zr, respectivamente,
muestran que 0; depende fuertemente. del
potencial.
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Figura 2: Cocficiente de expansién térmica. lineal vs.
temperatura para Ti.
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b) Aluminio:

Utilizamos dos potenciales diferentes, indicados

aqui,como Al® y AI2”. En las Figs. 4 y 5
mostramos los resultados obtenidos para o y el
alor espec1f1co Cp en funcidn de la temperatura,
junto.. a . - resultados experimentales'>".
Observamos -.que Al2 provee una mejor
descupcmn de las propledades termodmamlcm
analizadas. a

‘En la Tabla 1 se muestran la entalpia AHM , la

entropfa ASm , y €l cambio de volumen AVy
asociados a la: tmnsmon solido-liquido
predlchos por Al2. El acuerdo con los resultados
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Figura 4: Coeficiente de expansion térmica lineal vs.
temperatura para Al.
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TABLA 1: Propiedades calculadas pzil'zl la transicion
sétido-liquido para Al.

. AR’ Exp. '
A Hy [eV/at] 0.114 0.111
A Su [ks] 1.41 1.38
AVy % 8.04 6.5
¢) Niquel:

Para simular Ni también empleamos dos

potenciales; el de Voter y Chen® indicado como _
- Nil y el de Foiles y Daw?® indicado como Ni2.
Ambos describen cualitativamente bien las

tendencias de C, y oy con la temperatura, tal

como muestran las Figs. 6 y 7. El cdlculo de la.

compresibilidad isotérmica K a T= 300K y P =
10* bar arroja los siguientes resultados: 0.62
10 ® 1/bar para Nil y 0.58 10 ® 1/bar para
Ni2, en muy buen acuerdo con el resultado
experimental de 0.54 10 S 1/bar. '

La diferencia de calores especificos a volumen y

presién constantes: C, - C, = 9oc|2VT/K fue
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calculada a T=300K y P=0 obteniéndose valores

muy préximos para los dos potenciales, 0.83 y

0.76 [Joule/mol°’K} para Nil 'y Ni2
respectivamente.
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Figura 6: Calor especifico vs. temperatura para Ni.
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Figura 7: Coeficiente de expansion térmica lineal vs.
temperatura para Ni.

La Tabla 2 muestra las propiedades asociadas a
la transicion sélido-liquido predichas por Ni2,
en  excelente acuerdo  con medidas
experimentales.

TABLA 2: Propiedades calculadas para la transicién
s6lido-liquido para Ni.

Ni2 ° Exp.™!
AHy[eV/at]|  0.182 0.178
A Sm [kg] 122 1.19
AVy % 727 5.4

d) Cobre:

En este material hemos utilizado el mismo

potencial interatémico en dos técnicas de
cilculo diferentes: DM y RE. Esta iltima,
basada en la aproximacién cuasiarménica®,
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permite obtenier el' pardnietro ‘de red -que
- minimiza la energia libre a cada temperatura y
es méas restrictiva.que DM en cuanto alas
propiedades que debe satisfacer el potencial.

La Fig. 8 muestra las variaciones del pardmetro
de red con la temperatura predichas por ambas
técnicas. La . coincidencia es  buena,
observdndose diferencias’ que no - llegan a
superar el 3% a altas temperaturas Sin embargo
la Fig. 9 muestra importantes diferencias en el
coeficiente de expansién térmica. '
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- Conclusiones - ‘ - :

3 ' . Sk e

¢ Del presente trabajo concluimos - que!- los
potenciales Al2, Nil 'y Ni2 proveen funa’
descripcién ~razonable del comportamiento
“térmico del Al y del Ni
temperaturas analizado.

¢ En Cu, el coeficiente de expansmn térmica’
calculado  mediante Dinamica Molecular
muestra buen acuerdo con los ’res’ultados
experimentales, 1nd1cando a51 que dicha tecmca

. 167- ANALES AFA “Vol. 9

-es ~ mas
anarmonicos due la versiéon cuasiarmonica de.

.(1996) 1t

en el domlmo de

adecuada para . describir efectos
Relajacién Estitica..

+ En Ti,"los dos potenciales utilizados predicen
valores muy diferentes del
expansion térmica. En cuanto al Zr, los valores
predichos a ‘bajas temperaturas: son negativos,
hecho que ~ estaria relacionado con la

1mp051b111dad de satisfacer las condiciones de

ajuste de un potencial EAM para dicho material

a temperaturas inferiores a los 300 °K'".
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