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En este trabajo se estudian propiedades estaticas de aglomerados de intersticiales en Mo mediante simulacién por
computadora. Se emplea la técnica de relajacion estética y se utiliza un potencial semi-empirico con interacciones
angulares del tipo “Defecto Embebido”. Las estructuras obtenidas para pequefios aglomerados difieren de las
reportadas por otros autores en metales bee, mientras que los aglomerados mayores forman lazos de dislocaciones,
siendo los mas estables aquellos del tipo de borde con planos de habito {111}.

In this work, static properties of interstitials clusters in Mo are studied by means of computer simulation. The static
relaxation technique is used, and a semi-empirical potential of the “Embedded Defect” type, which includes angular
interactions, is employed. The structures of small clusters obtained are different from the ones reported in the
literature for bee metals, whereas larger clusters form dislocation loops, being the most stable ones edge the loops on

{111} planes.

I. INTRODUCCION

Para modelar el dafio y la evolucion de la
microestructura de materiales sometidos a irradiacion, es
necesario conocer algunas propiedades fundamentales de
los defectos creados en la cascada de colisiones. En
particular, la movilidad de los defectos afecta la
acumulacion del dafio producido. A su vez, dicha
movilidad estd determinada por la estructura de los
mismos.

En su formulacién original, el modelo de
“Production Bias” ("), al presente uno de los mas refinados
para estudiar la evolucion microestructural bajo
irradiacion, supone que en la cascada se crean vacancias e
intersticiales, tanto simples como en forma de
aglomerados. Los defectos simples se consideran mdviles
y los aglomerados, inmoviles. Sin embargo, simulaciones
relativamente recientes de dafio por radiacion @
predicen la creacion de aglomerados de intersticiates
moviles durante el colapso de la cascada. En todos los
casos la (alta) movilidad esté relacionada con la presencia
de estructuras crowdionicas sobre las direcciones <111>
de 1la red bcc. La mayorfa de las simulaciones
mencionadas fueron realizadas para el Fe, utilizando un
la técnica de dindmica molecular (DM) y representando
las interacciones mediante potenciales semi-empiricos de
fuerzas centrales (potenciales del tipo EAM®” ). Esto
ultimo es cuestionable en metales de transicion, dado que
los orbitales 4 parcialmente llenos confieren cierto
cardcter angular a las interacciones atémicas.

Experimentalmente, se han detectado lazos
intersticiales con vectores de Burgers b=4a<l11> y
b=a<100> en Fe irradiado con neutrones, auto-iones y
electrones luego de recocidos térmicos entre 300°C y
550°C ®. Por otro lado, algunas experiencias de
irradiacion con auto-iones y a bajas temperaturas (4.2°K)
de laminas delgadas de Mo  han reportado lazos
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intersticiales con b='2a<111> como unico dafio visible al
microscopio electronico.

En este trabajo se estudian propiedades de
aglomerados de intersticiales en Mo, metal de transicion
de estructura bcc. Se emplea la técnica de relajacion
esttica, lo que permite caracterizar con precisién la
estructura y estabilidad relativa de los aglomerados.
Finalmente, las interacciones atomicas son representadas
mediante un potencial semi-empirico de muchos cuerpos
denominado “Defecto Embebido” (ED) ”, el cual
incluye contribuciones angulares, segiin se detalla en la
seccion que sigue.

I1. METODO DE CALCULO

Se ha utilizado la técnica de relajacién estética
(RE) que consiste en determinar la configuracién de
menor energfa en funcién de las posiciones atémicas. El
codigo de simulacion empleado estd basado en el
programa DEVIL!" y minimiza la energia con el método
de los gradientes conjugados. Las simulaciones se
realizaron en cristalitos esféricos de entre 3000 y 8000
atomos libres de moverse, en los cuales se incorporaron
los defectos a estudiar. Dichos cristalitos estdn rodeados
por una regién en la que los 4tomos permanecen en sus
posiciones de red perfecta y que mantiene el volumen
constante.

En el modelo ED la energia del cristal, E7yy se
expresa como suma de energias de sitios atdmicos £ :

Epa = ZE,' )
donde

1
E, =Q;V(R,,)+F(pf)+6(m.
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Los dos primeros términos de [, corresponden,
respectivamente, a las interacciones de pares y de muchos
cuerpos de los potenciales EAM. El término G(V,) es
propio del modelo ED e introduce una dependencia de la
energia con distorsioncs locales de la simetria cubica de la
red. Un potencial ED fue utilizado para estudiar
propiedades estaticas y dinamicas de la vacancia y de
autointersticiales en Moy, en general, se encontré mejor
acuerdo con los datos experimentales que usando una
version EAM (2B g1 potencial utilizado en este
trabajo es ¢l mismo pero la interaccion esta adaptada a
cortas distancias para la simulacion de cascadas de
colisiones '¥ | lo cual tiene efectos despreciables sobre
los cdlculos presentes,

Se analizaron las energias de formacion, £, y de
enlace, £, , de aglomerados de 2 y 3 intersticiales, como
asi también de aglomerados de entre 7y 91 intersticiales.
La energia de enlace se calcula segiin

E, = NE/«H()» ‘E/(N) ;

donde £y. 0. = 6.16 eV es la energia de formacion del
intersticial estable (dumbbell <110>) y £, (V) es la
correspondiente al aglomerado de N intersticiales.

Para el estudio de di-intersticiales se consideraron
como configuraciones de partida a todos los arreglos de
pares de dumbbells orientados en direcciones <100>,
<110> ¢ <111>, ubicados en sitios primeros vecinos y no
equivalentes por simetria. Asimismo, se analizaron otras
configuraciones basadas en resultados de la literatura™'®,
Para los tri-intersticiales s¢ analizaron todos los posibles
arreglos  de las tres orientaciones de  dumbbells
mencionadas, ubicados en la configuracion méas compacta
de tres sitios de red pertenecientes a un mismo plano
{110}.

Para los aglomerados mayores se propusieron
configuraciones que forman (gérmencs de) lazos de
dislocaciones debido a que son las que usualmente se
reportan en la literatura como las mas estables G317 ge
analizaron dos posibles arreglos hexagonales dc
dumbbells <100>, <110> ¢ <111> paralelos entre si. En
un caso los defectos se ubicaron sobre sitios de red de un
tnico plano {110} y en el otro, se ubicaron sobre sitios de
tres planos {111} no equivalentes. En estos tipos de
arreglos los defectos se sitdan lo més cercano posible
entre si v, por construccién geométrica, el numero de
defectos involucrados satisface la relacion: Ny =7, 19, ...,
Negy + 6(n-1),conN;=1y nz2.

I11. RESULTADOS

Aglomerados pequefios

El di-intersticial de menor energia encontrado esta
representado en la Fig. 1(a), consta de tres dtomos sobre
un plano {111} alrededor de un sitio de red vacante que
pertenece al mismo plano y tiene E, = 0.74 eV. Este tipo
de arreglo ha sido observado también cn simulaciones de
DM en Fe''"” y seria mévil sélo si se transformase a otra
estructura. Asimismo, s¢ encontré que un par de
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dumbbells <t10> paralelos y centrados sobre dos sitios
primeros vecinos, tiene una £, 0.02 eV menor que la
configuracién anterior.

En lo que respecta a los tri-intersticiales, en la Fig.
I1(b) sc representa la configuracién mas estable obtenida,
con [, = 2.1 eV, compuesta por tres dtomos en torno a un
sitio de red (simifar al di-intersticial de la Fig. 1(a)) y de
un dumbbell <110>, distanciados en un pardmetro de red.
Para otras configuraciones analizadas se obtuvieron £,
significativamente menores y con cstructuras que no se
pueden asociar a arreglos de dumbbells. En particular, los
arreglos de pequeiios aglomerados de intersticiales mas
comtnmente reportados en metales bee (dumbbells y/o
crowdions <111, paralelos entre si, ya sca contenidos en
uno o mas planos {110}'"® ¢ formando tiguras compactas,
centrados en Gnico plano {110} 23y en ningtn caso
retuvieron este tipo de configuracién luego del proceso de
minimizacion.

(a

(b

©

gﬁ
©” ¢

Figura 1. Configuraciones de di-intersticial (a) y
tri-intersticial (b), mds estables. Las esferas
grandes  simbolizan a los intersticiales y lus
pequeiias  a los sitios de red. Las  lineus
representan la celda cibica

Por otra parte, las configuraciones que aqui hemos
reportado  como las mds estables, también fueron
observadas en _simulaciones de cascadas de colisiones
mediante DM utilizando el mismo potencial de
interaccion’™ .

Aglomerados mayores

Las configuraciones en las que se situaron los
defectos sobre un tnico plano {110} relajaron en lazos
de dislocaciones con vectores de Burgers b=l4a<111>y
b=a<100>, seglin la orientacion inicial de los dumbbells
(<111> 6 <100>, respectivamente). Para los dumbbells de
orientacion <110> se obtuvieron lazos de dislocaciones
con b=%a<110> tinicamente para N < 61, para N=91, esta
configuracion result inestable. Por otro lado, cuando se
ubicaron los dumbbells en los tres planos {111} no
equivalentes, se obtuvieron lazos con b=%a<l11>, tanto
para los dumbbells <111> como para los <110>. Para la
orientacion <100> de los defectos, los aglomerados
resultaron con mucha menor £, que en los casos
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anteriores, por lo que no se analizaron sus estructuras.
Para cada tamafio de aglomerado, las configuraciones
relajadas con b='4a<111> coinciden, independientemente
de la configuracion inicial. En la Fig. 2 se representa la
energia de enlace en funcion del tamafic del aglomerado,
para los tres tipos de lazos encontrados. Tal como se
puede ver, las dislocaciones <111> resultan ser las mas
estables y a medida que el tamafio del lazo crece, esta
tendencia se acentia.

300 ¢ -
5‘200
2
uf
100 : ; —a—h=42a<111>
—0—b=3<100>
—g—b=1/2a<110>
-3
0

25 50 75 100
Numero de intersticiales

Figura 2. Energia de enlace de los tres tipos de lazos de
dislocaciones hexagonales mencionados en el texto, en
Sfuncidn del tamario.

La Fig. 3 muestra la proyeccioén [011] del lazo de
19 intersticiales, con b=%a<111>, la diferencia de colores
indica los 4tomos pertenecientes a los dos planos {110}
proyectados. Los simbolos 1 muestran la ubicacién de la
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Figura 3. Seccion transversal del lazo hexagonal
<1l11> de N=19. Se indica la interseccién de la
linea de dislocacion con el plano de corte.

linea de dislocacién. Se observa que el plano de habito es
un plano {111} y, por lo tanto, se trata de un lazo de
borde. Esta caracteristica es independiente del tamafio del
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aglomerado. En este sentido, nuestros resultados difieren
de los obtenidos por Osetsky y colaboradores en Fe®,
donde los lazos més estables tienen b=Y2a<111>, pero no
son exactamente de borde. Se ha observado que los lazos
con b="2a<111> son altamente moviles (glisiles) en la
direccion <111> 17,

La Fig. 4 muestra la seccién transversal del lazo
de 19 intersticiales con b = a<100>. Se observa que el
lazo no es de borde, ya que se mantiene el plano de hébito
{110} de partida, independientemente del tamafio del
aglomerado. Estos lazos también serian moéviles ©.
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Figura 4. Seccion transversal del lazo de
dislocacion <100>. Los simbolos L muestran
la ubicacion de la linea de dislocacion.

En la Fig. 5 se muestra la seccién transversal del
lazo de N=19 con b= 4a<}10>, Se trata de un lazo de
dislocacion de borde que origina una falla de apilamiento:
la secuencia de planos {110} fuera del lazo es ABABAB
y dentro, ABAABA. Estos lazos son sésiles (inméviles)
debido a que la falla no puede trasladarse rigidamente en
la direccién de b. Obtuvimos lazos de este tipo para
aglomerados de hasta 61 intersticiales, mientras que las
simulaciones de la literatura, tanto las que emplean
potenciales de pares® como las que utilizan potenciales
EAM®® coinciden en que configuraciones (meta-
estables) compuestas por dumbbells <110> son posibles
de obtener tinicamente para aglomerados con N <4,

Por dltimo, mencionamos que en las simulaciones
de cascadas de colisiones utilizando el potencial ED ®
se ha observado la formacion y el movimiento de lazos de
dislocaciones con b= }sa<111>.
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Figura 5. Seccidn transversal del lazo <110> de 19
dtomos intersticiales. Las lineas de trazos indican
los planos (011) que se ven afectados en su
secuencia

IV. CONCLUSIONES

Encontramos que los aglomerados pequefios mas
estables no se componen de dumbbells y/o crowdions
<111> y, como tales, serian configuraciones inmoéviles.
Esto podria estar relacionado con el hecho de que el
potencial aqui utilizado predice una diferencia de energia
entre los defectos <111> y el dumbbell <110> de 1.2 eV,
mayor que la predicha por los potenciales utilizados en
las simulaciones de la literatura.

Con respecto a los aglomerados mas grandes, si
bien las configuraciones favorecidas son lazos de borde
con b = % a <111>, se obtuvieron. configuraciones
metaestables con b = a<i00> y b = Ya <110>. Los
lazos con b = %a <110> son inmoéviles y no han sido
reportados anteriormente. Este resultado puede deberse a
la razén ya expresada en el parrafo previo.

Un estudio comparativo de lo realizado aqui,
empleando un potencial EAM ajustado a las mismas
propiedades que el utilizado en este trabajo, podria

esclarecer la influencia del modelo de potencial en los -

resultados y, en particular, del cardcter angular de las
interacciones. Dicho estudio se esta llevando a cabo.
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