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ABSTRACT: We use the classical molesular dynamics method (MD) to obtain an atomistic description of
the diffusion and the stractiure of liguid aluminum in a wide range of temperatures (900 K - 2600 K). These
studies use two-body long range oscillatory potentials, The numeric resolution of the motion equations is
carried out by means of the Verlet algorithm. The MD simulation has been performed on a system of 256
pasticles using periodic boundary conditions to reduce finite size effects . The analysis of the distributions
functions shows that short range order emains up to high temperatures. The height and shape of the peaks
sufffer significant changes with the temperature, which evidences the peculiarities of changes in the liquid
structure. The correlation radius decreases from 0,9 nm to 9,4 nm in the range of tem studied. We
found that the first coordinetion number changes approximately in the interval of 12 - 8.5, The resuits of the
measuraments of the selfdiffusion coefficient in shuminum, carried out by means of the mean-squared
displacement of the ions, are in agreement with experimental data.
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SUMILLA: Usamos ef método de Dindmics Molecular (DM) para obtener una descripeidn atomistica de los
procesos de difusidn v estructura del sluminio liquide en un dmplio rango de temperaturas { 900K - 2600K).En
el estudio se utilizé un potencial de interaccién par oscilante de fargo alcance. La solucién numérica de las
ecuaciones de movimiento se llevd acabo mediante ¢l algoritmo de Verlet, La simulacién computacional se
realizd sobre un sistema de 256 particulas, aplicando condiciones de frontere periddicas con el fin de reducir los
efectos de superficie. El andhisis cle Ins funciones de distribucién obtenidas muestran que la ordenacién local se
mantiene hasta altas temperaturas. La forma vy slture de los picos en fas funciones de correlacion par varian
significativamente con-la tempersiurn, lo cual evidencia las peculiaridades de ia variacién de Ia estructura del
liquide. Establecemos que el radio de correlacién disminuye desde 0,9 hasta 0,4 nm en el intervalo de
temperaturas estudiado, mientras que el primer nlmero de coordinacién varia desde 12 hasta 8.5
aproximadamente. El coeficiente de awtodifusion del sluminio, determinado mediante el desplazamiento
cuadritico medio de las particulas, se encuentra en concordancia con los datos experimentales.

Pulabras Cluves: dindmica molecular, simulacion, alumninio, correlacién de pares, difusién
det modelo del liquido y las propiedades topolégicas

v geoméiricas de estucturas de empaquetamiento
compacto sigue siendo actust™, En este sentido los

INTRODUCCION

métodos de

alehciones es tal, que en detsrminsdo momento la
sleacitn se encuenra en estudo liquido. la
estructues ¥ constitucion del material solidificado en
pran medida clepende de la:pochistoria en estado
Hquide. Por cjemple, ha sido establecido’; que Ia
preparcién de la fundicion y su- grado de
mestubilidad  influyen  sustan-  cialmente  sobre
importantes propiedades en ¢stado sélido tales como
Ia plusticidad, resistencia y tnacidad.

A pesar de Jos grandes esfuerzos vy logros
gignificativos en el-estudio de la constitucidn vy
propicdades de los liquidos on general, asf como de
los metales y aleaciones amorfos™, of problema
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modelamiento computacional de la.
estructura de los liquidos ocupan un lugar muy
importante, ya que son métodos tinicos pare estudiar
los fendmenos a nivel atémico. ,

El” méodo de Dingmica Molecular (DM), que
permite estudiar la cvolucién detallada del sistema
¢n el tiempo y el espacio es ampliamente utitizado a
partir del trabajo pionero de Alder et al.” con un
potencial de esferas rigidas, hasta con potenciales de
tipo Lennard Jonmes y otros mas realistes, en el
estudio de los fluidos simples de elementos nobles y
tiquidos metdlicos* ™.



13 ROJAS TAPIA

Desaforturiadamente hay pocos trabajos relacionados
con el estudio de ja estructurs de los liquidos
metdlicos realizados en un ampiioc rango de
femperaturas.  Sin  embargo, existen evidencias
experimentales en dife- rentes sistemas metdlicos™'®
que la estructura de la ordenacién local varfa con la
temperatura de'una forma no monétona y se conserva
hasta altas tsraperaturas. En el presente trabajo
usamos ¢l método -de DM para realizar un estudio
detallado de la estructura del aluminio liquido como
fimcidn de la temperatura, centrando In atencién en la
obten:ién de las funciones de distribucion,

& EL MODILO Y LA S MULACION
COMPUTACHDNAL

¥l método de DM consiste en la integracion numérica
de las ecuaciones de movimiento para un sistema de
N particulas que interactian mediante cierto
potencial o(r). La eleccidn adecuada del potencial de
interaccidn atomica es primordial para e! método de
IOM. Para el Aluminio el modelo del sistema que se
asume es el de interaccion par entre los iones del
metal, El Hamiltoniano del sistema se da mediante

la férmla,
p! |
H=2 t+2 200 O
T 2m i

donde p, ¢s el momentum de la particula j; o(r ;) -
¢l potencial de interaccion par, que depende
solamente de la distancia entre las particulas i v/, v
tiene la forma

o(r) = -‘-;!; - }—g-cos( 2k ,r) @

¥

donde A y B son ciertas constantes, & ; - radio de la
superficie de Fermi. El potencial es truncado a la
distancia de 0,9 nm.

La simulacién se llevé acabo medianie la DM
standaxd sobrz un ensamble microcantnico (ETV) de
256 iones ubicados dentro de una celda clibica de
ledo  L=1,68 nm (que corresponde o una densidad
eproximada de 2,37 g/em®). Ademds, con fines de
Hustracién, consideramos un sistema bidimensional
que consta de 100 particules. Con el fin de
minimizar los ¢fectos de superficic y simular la
muestra macroscopica, se¢ aplica la condicion de
frontera periédica, para lo cuat Ja celda central es
rodeada por todos lados con 26 copias o imdgenes

idénticas, de tal mancra que cada copia repite con
exactitud los microestados de la celda central.

Inicialmente los iones son distribuidos en las
cercanfas de los nudos de una red fec. '

lLas velocidades iniciales de los iones se dan  de
acuerdo a la distribucién de Maxwell a la temperatura
requerida, La integracidn numérica de las ecuaciones
de movimiento se realiza mediante el algoritmo de
Verlet®. El paso de tiempo se elige de tal manera
que sea aproximadamente en un orden menor que el
periodo de oscilacion de las particulas, es decir, At =
10" a 10" seg. La estabilidad del sistems se
controla por ia fluctuacion de la energia total, la cual,
en estado de equilibrio, no era mayor que 0.1 %. La
temperatura del sistema se calcula a partir de la
enetgia cindtica promedio de las particulas. FEil
equilibrio térmico para una determinada temperatura
se logra tuego de 200 a 400 pasos de tiempo. Las
mediciones de las magnitudes macroscopicas se
realizaron durante 1000 a 2000 pasos de tiempo.

Figura 1. Posicidn instantdnea de los jones de A! a
1100 K. Los posibles cldsteres esidn
indicadas con lineas punteadas.

La funcién de correlacién par, g{t), la cual define la
probabilidad de encontrar un par de 4tomos
separados por una distancia r, respecto a lo esperado
si la distribucién fuera completamente cadtica. se
determina mediante la relacién
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donde p es In dewudnd medla del snstema E-sta
funcidn es 1a principal fuente de :nformaczén acerca
de la estructura del material amorfo >
3. RESULTADOS Y DISCUSION

En'ia.?iigura 1 s¢ muestra la distribucion u_;Spadiﬁf

instantéoen tipica de los jones de Al en 2

dimersiones. El andlisis - de Ja evolucion del sistema
en el tiempo y a diferentes temperaturas, permite
observar enm forma cualitativa la  estructura
mxcmhetmngéxm en forma de regiones nanométricas
con diferentes estructuras de orden local dindmico
(formacién de agregados o clisteres con estructura
nuy cercana & la eristaling). Es decir la estructura del
liquido a determinada temperg tura consta de una

matriz desordenada y cierto nimero de diferentes

agregados o clsteres,
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Figurs 3. Trayecioria de 100 jones de Al a 1000K.
Tiempo de observacién ¢ = 0.5 ps. '
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En la Figura 2. Se muestra la evolucion en ¢l tiempo
de la trayectorin de 100 particulas en el caso
bidimehsional. Como s¢ puede apreciar de esta
figura y dei analisis de movimiento de los stomos en
3 dimensiones, concluimos que la gran mayoria de
las particulas realizan un movimiento coordinado.

Algunos iones, durante todo el tiempo del
experimento (t 1 ps) précticamente no cambian su
posicidn del centro de oscilacibn, Sin embargo, hay
otras particulas, aunque pocas, que dutante la mayor
patte del tiempo participan en movimiento de deriva
coordinado en grupo-y luego, en. un intervalo de
tiempo muy pequefic realizan un salto a un auevo
ceniro de oscilacidn ( ver Figura 3).

08 08

r{nm)
Figura 3, Travectoria de un ion de Al a 1420 K.

La funcion de correlacién par g(r), que es
proporcional a la densidad local de distribucion de
los &tomos, s¢ ha determinado en todo el intervalo de
temperaturas estudiado y se muestra en la figura 4.
para tres valores diferentes de la temperatura. La
presencia de los mAximos bien definidos nos indica
que ia distribucién de los iones no es cadtica. La
probabilidad de encontrar un dtomo alrededor de
otro, tomado como origen, es méxima 2 una distancia
aproximads de 0,28 nm. Esta distancia d¢ maxima
probabilidad no varfa significativamente con la
temperatura debido a que la simulacin sc realiza 8
volumen constante.

Nosotros también hallamos las funciones de
distribucién radial R(r), que caracteriza la cantidad de
particulas dentro de una caps esférica con radio desde
r hasta r+dr. Estas funciones fueron determinadas a
partic de las funciones de correlscién par g(n).
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En la Figura 5 mostramos una deperidencia tipica de
R(r) que cormesponde & la temperatura T = 966 K.,

1,25

105 110
x{nm)

Figura 4. Funcidn de correlacion par g(r) del
‘aluminio liguido. Tiempo d: observacion 5

ps:
a0
P
) o

a] Te=geBK s
- dt = (.0266 ps 4
m' m-

10 T

U"—J o W : : .

o2 o4 o8 08

r{nm)

Figura 8. Funcidn de distribucisn radial del
Aluminio liquids can At = 0.005 ps.
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Figurn 6. Vator mdximo del primer pico como
Juncion de la temperatura.

Fl anilisis de las funciones de distribucién a diferentes
temperaturas muestra en primer lugar, que el grado de
ordenacién local disminuye con la temperatura, pero
se conserva hasta altos valores de la misma;-en
segundo lugar, la forma v las caracterfsticas de: los
picos se diferencian significativamente, las cuales
reflejan las peculiaridades de la variacion dz la
estructura del liquido, en particular, la ordenacién
tocal y estructura de los cldsteres. :

Ademés, se puede observar que la regién de
correlacién abarca como méximo de 2 a 3 distarcias
interatomicas.

Como se muestra en la Figura 6, la altura del primer
pico o mdximo en ias funciones de distribucién
disminuye con la temperatura aproximadament: en
forma exponencial.

El comportamiento de los otros picos es similar.

Esto significa que en el sistema estudiadc - la
distribucién cadtica de los diomos se logra a
temperaturas mayores que 3000 K.

A partir de la funcién de distribucidn radial R(r)
calculamos los nimerns de coordinacién K de las
diferentes esferas evaluando el drea debajo de los
picos correspondientes, mediante la relacion

r ‘
Kl = J4M‘2g(r)dr C))
A

El primer nomero de coordinacion disminuye
aproximadamente de 12,5 a 8,5 en el intervalo de
temperaturas  estudiado. Estos resultados se
encuentran en buena concordancia con los datos
experimentales’’.

El coeficiente de autodifusion del aluminin a
temperatura 973 K, determinado mediante el ¢cél:ulo
del Desplazamiento Cuadrético Medio (MSD) resulta
ser igual 6,2 10® m¥seg, ¢l cual es cetcano al valor
experimental 5,4 10 m“/seg .
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4. CONCLUSIONES

Aplicamos la técnica de DM para estudiar la
estructura del aliminio liquido usande un nGmero
relativamente peguefio de dtomos (debido a las
limitaciones de la capacidad de memoria y velocidad
de la PC usada). A pesar de estas limitaciones se ha
abtenido buenos resultados cuantitativos. Es de notar
que la forma del potencial de interaccidn atdmica es
Jde vital importancis, En consecuencia el nso de
potenciales més realistas permite obtener resultados
mds exactos, La estructura del liquido metélico,
incluso de metales relativamente simples, como es el
aluminio, es microheterogénea hasta alias tempera-
tras. En ella existen dindmicamente diferentes tipos
de ardenacién local, lo cual se manifiesta en las
caracheristicas de las funciones de distribucion.

Mostramos que el valor maximo de los picos en la
funcidn g(r) disminuye con la termperatura aproxima-
damente segin una ley exponencial, v el radio de
correlacion abarca como maximo de 2 a 3 distancias
interatomicas. . Los resultados obtenidos pueden
servir como un_ aporte en el desarrullu de teorfas
basades en el los modelos de cléstetes

Los datog obtenidos acerca de la funcién de
corrclacion par pueden ser usados para determinar ¢l
factor de estructura s(k) del aluminio, el cual se
wuede. | contrastar  directamente con  los  datos
experimentales de la difraceion difusa de los rayos X.
Estos resultados serdn reportados en un proximo
wrabajo, asi como la descripeion atornistica detallada
de los procesos de difusion de los dtomos.
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