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Se estudian las propiedades estaticas y dinamécksv@cancia en U puro a partir de técnicas coaputales a
nivel atémico. El potencial de muchos cuerposa#idp reproduce la estabilidad de la fasgrtorrombica) a

bajas temperaturas y una transformacion a la yadec) a temperaturas mas altas. Se calcula laggiende

formacion de la vacancia y la contribucion migretatémica al coeficiente de autodifusion, en anfaass,

mediante Dindmica Molecular. Se analizan los raedols obtenidos y se comparan con resultados dela@silc
anteriores y valores experimentales disponiblda éteratura.

Palabras clave: Vacancia, Uranio, Difusion, Po@ieAM

Vacancy static and dynamic properties are studyecbinputational techniques in pure uranium. They¥zody

potencial reproduces the stability of irgphase (orthorrombic) at low temperatures andrdnesformation to the
y-phase (bcc) at higher temperatures. The vacamoyafdn energy and the atomic migration contributio the

diffusion coefficient are calculated in both phabgsMolecular Dynamics. The results reached ardisathand

compared with previous calculations and experimertaults available in the literature.
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Uy de altas temperaturas (1048Kk«&405K), se conoce

I. INTRODUCCION . ) .
) _ o que ésta es anémala pues resulta muy alta, iguedraen
La literatura existente sobre autodifusion en W80 |5 gpservado en las fases bee de Ti, Zr yHf

muy extensa ni reciedtt Los primeros trabajos
experimentales fueron realizados por Bochvar y2tgl. El proposito del presente trabajo es estudiar la
Adda y Kirianenk&* en policristales hace ya mediodifusion en las dos fases alotropicas Y Uy mediante
sig'o_ Con respecto a |a autodifusién en |a fasede Dinémica Molecular. Los resultados aqui obtenidos
bajas temperatura3<941K), existe alguna controversia

sobre la anisotropia de la difusion. Dicha estmacfuer /J

Figura 1) estad compuesta de planos corrugadospdel t | o

(010). El caracter covalente de las uniones irden&as [001] /

entre vecinos de un mismo plano (010) produce )[\0101'

distancias menores que las involucradas entre plano

(010) adyacentes. Seigle y OpinSkpropusieron que la [100]
autodifusién por mecanismo de vacancias en laBase S ~
debia ser muy anisotropica, puesto que las fre@genc 2yb >0
de salto serian mayores alli donde las unionesvgmn Figura 1: Estructura cristalina A20 del & Laslineas
fuertes. Asi, deberia esperarse que el coeficidete punteadas destacan los planos corrugados en d
difusién en la direccién [010] fuera mucho menoe qu las distancias atdmicas son menores.

en las otras dos direcciones principales. Resnick y

Seiglé® no hallaron una gran anisotropia en la difusiogomplementan resultados de calculos ya publicados e
a 640C medida en monocristales, aunque reconocier@f trabajo anterié? utilizando la técnica de Monte
que la técnica radiografica utilizada poseia podgarlo (MC) cinético. En la seccién siguiente se
precision. Por otro lado, Rothman y €df.encontraron describen los métodos de simulacién utilizados y se
que Dyy;q = Dygog)) Djyq Utilizando el método de reportan los resultados obtenidos y en la secanah $e

seccionamiento. En cuanto a la autodifusion erage f €xtraen las conclusiones.

U Autor a quién debe dirigirse la correspondencia.
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Il. TECNICA DE CALCULO <r2(t)>

El célculo de las propiedades de la vacancia en las Dyq =lim
fases mencionadas del U se realiza mediante léacéécn toco
de Dindmica Molecular (DM) implementada en el .,
codigo DYNAMO™). Las fuerzas que intervienen en ladondelia €S la componenta del vector posicion del

ecuaciones de Newton que determinan el movimieato §©°M0 I al tiempo t. Las direcciones principales
cada atomo se obtienen a partir de un potencial de coinciden con las direcciones de las aristas de las celdas

tipo EAM, ajustado en un trabajo anteffor El unidad en d y Uy. La otra forma es calculando la
potencial EAM usado reproduce la estabilidad dase frecuencia de saltb de los 4tomos a cada temperatura:
Ua frente a otras estructuras de mayor simetria (hcp, g2

hexagonal simple, bcc, fcc) arl=0K y una Doq = fa’l' /4N 3)
transformacion a Y a alta temperatura. Lasdondef es el factor de correlacion del mecanismo que
simulaciones se efectian en un sistema relativa&meitterviene ya el pardmetro de red. Esta Gltima expresion
pequeo, de algunos cientos de atomos. En el @so gk utiliz6 solamente para la fase de altas tempast
Uy el sistema se compone de686 celdas clbicas puesto que se descondqeara la fase tl. Para calcular
(N=432 atomos) mientras que en el caso dal 88 T en esta aproximacion se contabilizan todos ldssal
tomaron &4x4 celdas ortorrombicadNE512 atomos). atémicos que ocurren en un dado tiempo de simulacio
La eleccion de estas longitudes de arista da comos saltos se identifican analizando las ocupasi@re
resultado celdas de simulacion de tamafios comearablas celdas de Wigner-Seitz de una red bcc de
y aproximadamente cubicas. El rango de temperatunagerencid®.

estudiado es O0&1400K y la presiéniP=0. Los tiempos
totales de simulacién variaron entrel®® y 2x10* ps
(correspondientes a 1§ 10" pasos de 2107'%). En
cada simulacion se imponen condiciones periddieas
contorno.

1 2
:mz|ri“(t)| 2t (2)

La Figura 2 muestra en un grafico de Arrhenius la
dependencia dB” con la temperatura para la fasa.U
§e han agregado célculos relizados en nuestrojdraba
anterior utilizando la técnica de MC Los resultados de
DM muestran que la difusion es mas rapida en la

Inicialmente, se estudio la dependencia de lagémer direccién [100] que en las [010] y [001], mientcpase
de formacién de la vacancia con la temperaturaa Pdos resultados de MC indican que también existe
ello, se realizan simulaciones de un sistema en reiusion rapida en la direccion [001]. Se observa lps
perfecta y con una vacancia a distintas tempematuea resultados del calculo estan en buen acuerdo codeda
energia de formacidf se calcula mediante original de Seigle y Opinsky y algunos datos

fry experimentald§®. Tanto las curvas de la Fig. 2 para U
E (D= Ero(T) ~ (-LEATIN @ como la curva correspondiente paray, Upueden

dondeEgp Yy Erp son las energias totales de la red con é(justarse D’ = D; expE™ /KT )A partir de ésta se
sin el defecto, respectivamente, en equilibrio a

. . obtienen los valores de energias de migracion iefect
temperaturd y contenienddN &tomos. Para la faseoU . s O
se observa quE' aumenta ligeramente de 1,39 a 1,5 para cada direccion principal mostrados en la& abl

eV al incrementarse la temperatura (S0UKG0OK), . También se reportan los correspondientes vattgks

: célculo de MC y la sum@=E+E™, suponiendo un valor
mientras que en la faseyWesulta un valoE'=1,75eV, . f .
practicamente independiente Gg800K<T<900K). La promedio constantE'=1.45eV para los calculos de DM

energia de formacion calculada mediante Estatica : : : ,

Molecular (EM) en |E1:ll fase dUaT—Of_es 1,36e\?. Por —— . o oM mMe

otro lado, Xian y cof*” encuentrarE’=1.08eV para Y 010] = =

utilizando calculos ab-initio. El incremento ereleergia 107 O0~. 9 [001] —- <~ 3

de formaciérE’ (=H', entalpia de formacién, puesto que *r~all o~

P=0) con el aumento d& en la fase d implica un Q \‘giz::0

decrecimiento de la energia libre de formacih £ 107 ©

mediante la relacion termodinamica a) B

d(G'T)/a(1/M)|=H'=E". Este mismo resultado se obtiene 9 -

en otros metal&s). 0 RN E
En el curso de una simulacion, la vacancia se emuev S

- .7 - . 7z -15 1 1 1 1 1

mt_ercamblandose _con_,dlsu_ntos gt(*)mos de la red 100 e 20 22 24 26 28 30
cristalina. La contribucion migratori resultante de
estos intercambios se puede obtener de dos folunas.

de ellas es evaluando el camino cuadratico mediosde Figura 2: Dependencia de Tcon la temperatura en &
atomos y utilizando la relacion de Einstein: Los simbolos vacios indican resultados de MC radtz
en un trabajo anterior [9]. Las rectas en linearley
punteada representan el ajuste de los datos a unzaae

Arrhenius D™ = Dy exp(~E™ /KT).

KT (ev h
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y E'=1.36eV para los derivados de MC en la faseyU Las diferencias existentes entre los valores de
E'=1.75eV calculado mediante DM para la fase En  energias de formacién y migracién de vacancias
esta Ultima fase, también puede calcularse la &ndeg obtenidos mediante DM vy los derivados de EM y MC
migracion de la vacancia a traves del conteo dessalpueden atribuirse a la influencia de la temperagura!
escribiendo™=vexp(-E"kT). El valor obtenido de esta calculo.

manerafE™=0,56 eV, es algo inferior al correspondiente

a DM. Agradecimientos

El presente trabajo se llevo a cabo en el marcsle

. 1 5 m
TABLA 1: ENERGIAS DE MIGRACION E" Y DE  h5vectos PIP 5062 (CONICET) y C047 (UnSaM).
ACTIVACION Q=E+E" OBTENIDOS CcON DM

(PRESENTE TRABAJ®) Y MC [9]. TAMBIEN SE
MUESTRAN VALORES EXPERIMENTALES HALLADOS EN  Referencias
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fase | direccion MD MC MD MC G. Neumann y C. Tuijn, Pergamon, 2008), pp. 333-349
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