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Resumen

Se evalué mediante el método de calculo TB-LMTO-ASA la densidad de carga, DOS vy la estructura de bandas
de los diferentes componentes del Topacio, con el objetivo de estudiar los enlaces de su estructura cristalina, que
al ser irradiados posteriormente con neutrones en el ndcleo del reactor RP-10 son los causantes del dafio por la
irradiacion.
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Abstract

It was evaluated by means of the method of calculate TB-LMTO-ASA the loading density, TWO and the
structure of bands of the different components from the Topaz, with the objective to study enlaces of its
crystalline structure, that to the being radiated later with neutrons in the nucleus of reactor RP-10 is the causes of
the damage by the irradiation.
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1. Introduccion 2. Marco Tedrico

En el presente trabajo se realizd un a. Enlaces Moleculares

modelamiento de la Estructura Cristalina del

Topacio [2,3] y posteriormente se calculo la
densidad de carga atdbmica mediante el cédigo de
calculo TB-LMTO-ASA [4] analizando la
Estructura de Bandas y la Densidad de Estados
(DOS) de cada elemento que compone el
Topacio, y de acuerdo a la Distribucion de
energia de neutrones existente en el nacleo del
reactor RP-10, se evaludé el fendmeno de
interaccion que en ella ocurre.

Email - ofccfis@unmsm.edu.pe

Es una fuerza intensa de atraccion que mantiene
juntos los atomos en las moléculas y en las
estructuras cristalinas.En este trabajo se evaluara
tres tipos de enlaces: Enlace Covalente. Es el
enlace par de electrones (localizados),
particularmente de quimica organica. Es un
enlace fuerte, comparable con la intensidad del
enlace en los cristales ionicos, a pesar del hecho
que el enlace covalente actia entre atomos
neutros. Enlace l6nico. Estan formados por iones
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positivos y negativos. Los iones se ordenan de
tal modo que la atraccion de Coulomb entre
iones de signo opuesto es mas fuerte que la
repulsion de Coulomb entre iones del mismo
signo, este enlace es el resulta de la interaccion
electrostatica entre iones con cargas opuestas.
Enlace Metélico. Los metales se caracterizan por
una conductividad eléctrica alta, y un gran
nimero de electrones deben estar libres
(delocalizados 6 no ligados a sus &tomos
propios), para moverse en el metal. Los
electrones susceptibles de moverse se llaman
electrones de conduccién. En algunos metales la
interaccion de los nucleos i6nicos con los
electrones de conduccion proporciona siempre
una gran contribucion a la energia de enlace
pero, en comparacién con el atomo libre, la
principal caracteristica del enlace metélico es la
disminucién en la energia cinética de los
electrones de valencia en el metal. En la
evaluacion de los enlaces del Topacio se
utilizara la leyenda que se muestra en la Fig. 1.
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Fig. 1. Leyenda de representacion de los tres tipos de enlace
de acuerdo a la densidad de carga del Topacio

b. Espectro Neutronico

Los neutrones de fisibn poseen una energia
promedio de 2 MeV, estos son moderados hasta
degradar su energia a valores muy pequefios
(0.025 eV). En un reactor de investigacién como
el RP-10 el espectro de neutrones se considera
constituido por tres componentes, los llamados
neutrones térmicos, epitérmicos (intermedios) y
répidos cuya dependencia con la energia es bien
diferenciada segun la Fig. 2.
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Fig. 2. Distribucién tipica de la energia de los neutrones en
el nicleo de un reactor nuclear

C. El Codigo LMTO-ASA

El paquete LMTO-ASA esta formado por un
grupo de programas entrelazados [4], que
realizan el célculo de las constantes de
estructura, bandas de energia, densidad de estado
y densidad de carga. Para que el paquete realice
el célculo en el caso de estructuras abiertas, éste
debe colocar esferas intersticiales sin nucleo, en
los espacios vacios de la celda unitaria, tratando
el problema como una celda compacta. El
paquete TB-LMTO-ASA se encuentra en un
directorio principal y consiste de 4 grupos de
programas que son:

i Programas para construir y chequear los datos en el
archivo CTRL.

Imhart.run: genera potenciales de Hartree atomico y busca

el radio MT.

Imovl.run: calcula y muestra las esferas solapadas.

Imes.run: busca esferas intersticiales.

Imctl.run: reescribe el archivo CTRL conforme a los

parametros en el CTRL original e inserta nuevos valores.

ii. Programas para calcular las constantes de estructura
y el célculo autoconsistente.

Imstr.run: genera las constantes de estructura.

Im.run: es el programa principal LMTO lleva a cabo las

iteraciones autoconsistentes.

iii. Programas para calcular los datos que seran

visualizados.
Imbnd.run: genera las bandas de estructura para ser
ploteado.

Imdos.run: genera la densidad de estado para ser ploteado.
Im.run: genera archivos de la densidad de carga para luego
ser ploteados. (Este es el mismo del grupo ii pero con
diferente opcién.)

iv. Programas de visualizacion.

gnubnd.run: visualiza las bandas de estructura.
gnudos.run: visualiza la densidad de estados.
gnucharge.run: visualiza las densidades de carga y la ELF.
Data explorer (dx). (programa adicional)
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Diagrama de Flujo del Programa TB-LMTO-ASA

Todos los programas se encuentran en el
directorio principal. El paquete LMTO se
resume en el siguiente diagrama de flujo:

TB-LMTO-ASA

Archivo de

CTRL datos
Imhart.run
Imes.run
Construccion

Imovlrun CTRL file
Imctl.run
Imstr.run

Calculo

autoconsistente

Calculo bandas
DOS yode carga

Programas de
visualizacion

gnuplot, dx

3. Resultados

Se determino mediante la medicién con
monitores de oro la distribucion del flujo de
neutrones en el reactor RP-10, tal como se
muestra en la Fig. 3
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Fig. 3. Distribucion del flujo de neutrones en el reactor
RP-10

Los valores de la medicion en detalle son: los
neutrones térmicos tienen un promedio de
4,64x102 (1,30%) n/cm?s, los neutrones
epitérmicos 2,30x10'? (3,10%) n/cm? y los

neutrones rapidos 6,44x10* (5,13%) n/cm?s.
Todos estas mediciones estan dadas para una
potencia de operacion del reactor de 10MW. El
topacio es un fluorsilicato de aluminio con
formula quimica, escrita como Al,SiO4(F,0H),,
esto indica la sustitucion parcial isomorfica de la
sustitucion de los iones de fluor (F) por grupos
de hidroxilo (OH"). La concentracion de F/OH
puede variar dependiendo del origen del cristal
de Topacio [6]. Debido a ello se realizd el
calculo de la estructura de bandas del Topacio en
dos tipos de celdas.

(A) Estructura cristalina del Topacio con iénes de F
al 100% y grupos de OH" al 0%, y

(B) Estructura cristalina del Topacio con iénes de F
al 0% y grupos de OH" al 100%

En la Fig. 4, se muestra las posiciones de los
atomos, con una densidad de carga aproximada a
0,043eV, de la estructura cristalina del Topacio
del tipo (A). El color indica la localizacion de
los electrones. Se nota que en este caso existen
regiones azules (buena conductividad), pero no
estan conectados, es decir es un aislante.

Fig. 4. Posicion de los elementos del Topacio de Tipo (A)
con una densidad de carga de 0.043

En la Fig. 5, se muestra las posiciones de los
atomos, con la misma densidad de carga
aproximada a 0,043eV, de la estructura cristalina
del Topacio del tipo (B). Se notan regiones de
carga que estan conectadas, es decir que es un
metal.

La densidad de carga que se muestran en las Fig.
4y 5, solo son de los electrones de valencia, se
quitd la densidad de los electrones de coraza. En
la Fig. 6 (a), la celda del topacio del tipo (A), el
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enlace entre los &tomos de oxigeno y silicio tiene
una densidad de carga aproximada a 0,043;
ademéds que en el enlace la carga esta
delocalizada, teniendo un comportamiento del
tipo metalico, pero sin embargo los atomos estan
aislados por no tener conecciones con el resto.

Fig. 5. Posicion de los elementos del Topacio de Tipo (B)
con una densidad de carga de 0.043

Mientras que en la Fig. 6 (b), se observa enlaces
con mayor delocalizacion por lo que su
comportamiento es mas metalico que en el caso
anterior. Ademas que los atomos de aluminio no
se conectan con ningun otro atomo y presentan
electrones delocalizados, de igual forma el
silicio.

En la Fig. 7.(a) se observa que las cargas estan
localizadas y ademas no existe coneccion con el
resto de los atomos determindndose que es un
aislante, pero en la Fig. 7.(b) existe un enlace
con los atomos de oxigenos, ademas, los atomos
de aluminio vy silicio presentan cargas
delocalizadas y sin coneccion a otros 4&tomos.

Haciendo un analisis, del p total (Fig. 8 y 9),
los atomos de silicio y aluminio tienen
electrones delocalizados pero al mismo tiempo
estan aislados, es decir, no hay coneccion.

En el topacio del tipo (A) (a), la coneccion se da
entre oxigenos y silicios, mientras que en el
topacio del tipo (B) (b), la coneccion se da para
los oxigenos. EI Aluminio en el Topacio del tipo
(A) (Fig. 10.a), se encuentra aislado su enlace es
del tipo aislante (tiene una banda prohibida de
1,78eV).

Todo lo contrario courre con el Topacio del tipo
(B) (Fig. 10.b), donde se observa que tiene un
comportamiento metalico, pero con pocos
estados de energia. El Silicio en los casos del
tipo de topacio (A) 6 (B) tiene un corpotamiento
aislante (Fig. 1l.a y 11.b), con una banda
prohibida de 2,17eV de energia y pocos estados
de energia. Los Oxigenos (01, 02 y O3) del tipo
(A) tiene un comportamiento aislante (Fig. 12.a,
13.ay 14.a), con una banda prohibida de 1,67eV.
Mientras que el de tipo (B) se comportan como
conductor por una ligera densida de estado que
crusa la Energia de Fermi. (Fig. 12.b, 13.b y
14.b).

El Fluor del Topacio del tipo (A) presenta una
banda prohibida de 2,02eV, comportandose
como aislante (Fig. 15.a), mientras que el
Topacio del tipo (B) la gran contribucion a su
estado conductor se debe a la molécula de OH,
en donde las bandas de energia pasan la Energia
de Fermi. (Fig. 15.b).

4, Conclusiones

En conclusion a lo evaluado, el Topacio uge
tiene los enlaces mas debiles en el de tipo (A),
esto me indica que si los irradiamos con neutroes
en el nacleo del reactor RP-10 el cristal sufrira
dafios por interaccion con los neutrones al
romper algunos enlaces.

La radiacion de neutrones, que es una radiacion
indirectamente ionizante, al interaccionar con el
Topacio tipo (A) le causa defectos, por tal
motivo y de acuerdo a la distribucién del flujo de
neutrones en funcién de la energia (Fig. 3), los
neutrones adecuados para producir estos dafios,
son los que estan en el rango de los Epitérmicos.

Para energias mayores, que es el rango de lo
neutrones Rapidos, el dafio causado al cristal de
Topacio no se produce debido a que su
probabilidad de interaccién con los componentes
del Topacio del tipo (A) (Si, F y O), es muy
baja. Para el caso del Aluminio se necesita
energias del orden de 6,8MeV a 11,1MeV [6],
que el RP-10 produce cantidades minimas.
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Fig. 9. Densidad de carga total (p=pc+pv =0.12), de la estructura de Topacio del (a) (p=pc+pv =0.18) Tipo (A) y del (b) Tipo (B).
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