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RESUMEN

Se discuten algunos elementos del origen y estado del arte del uso de la
Dindamica Molecular (DM) como herramienta para el estudio de la fisica de la
fractura a nivel atomico. La DM permite elaborar modelos computacionales
para analizar el proceso de propagacion de grietas a escalas dificilmente
accesibles mediante la experimentacion convencional, lo que posibilita obtener
datos numeéricos referentes a la evolucion de una fractura fragil o ductil, con
la finalidad de cotejar lo establecido en modelos teoricos con lo detectado en
experimentos, o también para especular sobre bases cientificas firmes acerca
de comportamientos aun no revelados en experimentos.
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ABSTRACT

We discuss some elements about the origin and the state of the art on the
use of Molecular Dynamics as a tool for the study of the atomistic physics of
fracture. Using Molecular Dynamics it is possible to elaborate computer models
to analyze the process of crack propagation at scales that are not necessarily
accesible in conventional experiments, this allows to obtain numerical data
about the evolution of both brittle and ductile fracture, with the aim of comparing
with what is established on theoretical models and experimental results, it is
also possible to speculate, on sound scientific grounds, about behaviors not yet
revealed in experiments.
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INTRODUCCION

Esta claro que el fenémeno de la fractura es complejo, no lineal y multiescalar
y tiene su origen a nivel atomico y subatomico. El estudio de la fisica de la
fractura debe por lo tanto considerar los fendmenos que ocurren a nivel atémico,
empleando herramientas propias como la Dindmica Molecular, en lugar de usar
adaptaciones de modelos para escalas macroscopicas.
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Los modelos clésicos existentes tienen limitaciones
evidentes. A nivel dinamico, por ejemplo, se predicen
velocidades de propagacion de grietas que en la
practica no se manifiestan. A nivel morfologico, en
general los modelos en escalas macro y mesoscopicas
fracasan en su intento de reproducir los patrones
y morfologias que se registran en los estudios
fractograficos. Aun las trayectorias de las grietas
en medios bidimensionales, con sus caracteristicas
de autoafinidad, no se pueden reproducir usando
métodos convencionales.

En este trabajo de divulgacion nos proponemos
discutir algunos de los aspectos que configuran
el estado del arte en este importante y fascinante
tema y se abordan a manera de ejemplo el analisis
por Dinamica Molecular (DM) del fendmeno de la
fractura fragil.

ORIGENES DE LA DINAMICA MOLECULAR

En las décadas de los 1950 y 1960, con el
advenimiento de las computadoras electronicas se
abri6 la posibilidad de realizar calculos complejos
en tiempos razonables y por lo tanto se pudo evitar
el tener que simplificar los modelos existentes.'
Comenzaron a multiplicarse las areas de aplicacion
de las simulaciones computacionales, aunque en el
campo de los materiales éstas fueron vistas con ciertos
prejuicios por parte de algunos fisicos. Sin embargo,
esas reticencias iniciales fueron cediendo con base en
los resultados obtenidos, tanto asi que hace algunos
pocos afios Galison' establecio que “Sin simulaciones
basadas en computo, la cultura de la microfisica de
los materiales en la parte final del siglo XX no seria
solamente inconveniente — ésta no existiria”.?

Enfocados en el area de la fisica de los materiales,
se tiene que los algoritmos computacionales
pueden agruparse en al menos cinco categorias:'*
Aproximaciones Monte Carlo,> Dindmica Molecular
(o atomica),” Aproximaciones Variacionales,* Célculo
de Desarrollo de Parametros (Pattern development
calculation)* y Elementos Finitos.’

El término Dinamica Molecular (DM) se utiliza
para describir la solucion de las ecuaciones clésicas de
movimiento (ecuaciones de Newton) para un conjunto
de moléculas (o de atomos). Esta se utiliza tanto para
analizar sistemas en equilibrio (potenciales o fuerzas
impulsoras balanceadas dentro del sistema)® como
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para aquellos fuera de equilibrio (potenciales o fuerzas
impulsoras desbalanceadas dentro del sistema).®

Las primeras simulaciones por Dinamica
Molecular en equilibrio fueron reportadas en 1956 por
Alder y Wainwright*” en Livermore, ellos estudiaron
la dindmica de un conjunto de esferas duras. El primer
analisis de DM para un material “real” fue reportado
en 1959 (publicada en 1960) por el grupo liderado
por Vineyard y Brookhaven,>® quienes estudiaban
el dafio por radiacion en cobre cristalino. El primer
analisis por DM de un liquido real fue reportado en
1964 por Rahman y Argonne.>’

Los métodos de DM fuera de equilibrio aparecieron
al comienzo de los 1970s!'° con la idea de medir
coeficientes de transporte (coeficiente de difusion,
conductividad térmica,...). En estos se aplica una
fuerza externa al sistema para establecer la situacion
de no equilibrio de interés, y entonces se determina
la respuesta del sistema a dicho estimulo.

EL METODO

La metodologia de las simulaciones
computacionales por DM se ha refinado desde
entonces, aunque cabe mencionar que los algoritmos
basicos apenas han cambiado desde los 1950s.% Los
pasos principales en una simulaciéon de DM son:'!

1) Especificar el sistema de atomos o moléculas,
lo cual incluye el modelo de las interacciones
moleculares o atémicas, el modelo de las
interacciones ambiente-sistema, y el desarrollo
de ecuaciones de movimiento.

2) Resolver las ecuaciones de movimiento para
generar las trayectorias moleculares o atomicas.

3) Analizar las trayectorias para obtener las
propiedades de interés.

Enseguida se discuten brevemente algunos de los
aspectos relacionados con esos pasos, principalmente
para el andlisis fuera de equilibrio:

* Las interacciones moleculares se representan a
través de la energia potencial. Una aproximacion
muy utilizada consiste en descomponer la
energia potencial en términos que involucran
las interacciones de pares o tripletes de atomos.
Estos potenciales cominmente parten de una
formulacion empirica, tal como el potencial de
Lennard-Jones!? (figura 1), desarrollado para
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Fig.1. El potencial de Lennard-Jones fue propuesto por
John Lennard-Jones en 1924. Se utiliza para la descripcion
de las interacciones moleculares en un gas, que se dan
como resultado de las colisiones entre las moléculas del
mismo, sin que se presuma la formacion de un enlace
quimico.’

el analisis del comportamiento a nivel atdbmico
en gases nobles. Otros enfoques para calcular
las formas de los potenciales interatdmicos de
diferentes tipos de atomos provienen de los
llamados primeros principios,' donde se parte de
simplificaciones de la ecuacion de Schrodinger
para obtener soluciones aproximadas, ya que
¢ésta no puede resolverse de manera precisa para
atomos complejos.!

e Las interacciones ambiente-sistema involucran,
en parte, lo relacionado con las condiciones
de frontera. La seleccion de estas condiciones
depende de la situacion fisica que se desea
simular,!! por ejemplo: Si se pretende simular
un sistema perfecto infinito, se pueden utilizar
condiciones de frontera periodicas (figura 2);
si se quiere estudiar el comportamiento de las
particulas cercanas a las paredes reales de un
contenedor, se pueden usar condiciones de
frontera rigidas.

¢ Las ecuaciones de movimiento en simulaciones
fuera de equilibrio tienen la siguiente forma:'°

g=plm+A, - f(T) (D
p=F-A -F() (2)
donde:

g = Derivada de las coordenadas Cartesianas de
cada atomo en el sistema con respecto al tiempo.
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Fig. 2. Esquema de la condicion frontera periddica. El
volumen del sistema se representa por la celda central,
el concepto de esta condicién es que cuando una
particula sale del sistema por la derecha, reaparece
por la izquierda. Se puede pensar en esta condicion
como el tener cajas de simulacion idénticas rodeando
el sistema.

p = Momento atdémico.
m = Masa atomica.

F (f)= Componente vectorial 3N, que representa
un campo dependiente del tiempo aplicado a cada
atomo y en cada una de las direcciones. N es el
numero de atomos o particulas.

A,y A, = Funciones de las posiciones y de
los momentos de las particulas que describen
la manera en que el campo interactiia con los
atomos.

p = Derivada del momento atémico con
respecto al tiempo.

F = Fuerza en el atomo (ésta se obtiene de la
derivada de la energia potencial).

Basicamente, estas expresiones describen la
dinamica de los atomos, en términos de velocidad
(Ec. 1) y aceleracion (Ec. 2), como respuesta a un
estimulo externo y en funcion de las interacciones o
influencias de los atomos vecinos, manifestadas por
el potencial utilizado.

» Integracion de las ecuaciones de movimiento:
Esto se hace a través de varios algoritmos: el
de Verlet,' el predictor-corrector de Gear,'” y
el método Leap Frog,' entre otros. De estos, de
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acuerdo a Allen y Tildesley,'* el mas adecuado
para integrar ecuaciones de movimiento en las
que la velocidad aparece en el lado derecho
(como usualmente sucede en las ecuaciones de
movimiento fuera de equilibrio) es el predictor-
corrector de Gear.!” La idea basica de éste es usar
la informacion de la posicion de las particulas
y sus primeras n derivadas en el tiempo ¢ para
predecir la posicion y sus primeras n derivadas
en el tiempo ¢ + At. Luego, se calculan las
fuerzas (éstas se obtienen de la derivada de
la energia potencial), las aceleraciones y las
velocidades, ecuaciones (1) y (2), utilizando
las posiciones predichas. Debido a que las
velocidades y aceleraciones calculadas no son
iguales a las predichas, se realiza una correccioén
en las predicciones. Con ese ajuste se optimizan
los estimados previos de las posiciones y
las primeras n derivadas en el tiempo ¢ + At
(figura 3), en dicha mejora se emplean algunos
coeficientes (cuyo valor depende del numero
de derivadas empleadas y del orden de las
ecuaciones diferenciales a resolver)'® que ayudan
a estabilizar las trayectorias.

X .,
P Xc Solucién exacta

X " Tore .«///'
t X

Fig. 3. Esquema que describe de manera simple el
método predictor-corrector de Gear. X es la posicion de
la particula en el tiempo t, X es la posicion predicha de la
particula en el tiempo t+8t, X es la posicion corregida de
la particula en el tiempo t+08t, y X¢ representa la posicion
exacta de la particula en el tiempo t+5t.

» Propiedades de interés: En funcién del nimero
de dtomos involucrados y de la frecuencia con
que se recopilan los resultados, los algoritmos
de DM proporcionan grandes cantidades de
datos referentes a las posiciones atomicas y sus
derivadas, y sobre las fuerzas en los atomos y
sus energias potenciales. Entonces se pueden
calcular: energias cinéticas, la temperatura, los
esfuerzos y las deformaciones atomicas,'” entre
otras caracteristicas (figura 4).
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esfuerzos atomicos'” en una muestra simulada de silicio
sometida a tension, en ésta se presento la propagacion
de una grieta. La imagen se genero a los 2000 pasos de
tiempo.™®

APLICACION AL FENOMENO DE LA
FRACTURA

La DM es una herramienta ideal para analizar,
entre otros fendmenos, la fisica de la fractura de
materiales, ya que en términos simples una fractura
es un proceso de ruptura de enlaces interatdbmicos, y
esto se podria “ver” y seguir mediante una simulacion
basada en DM (figura 4). Sin embargo, los resultados
obtenidos pueden generar dudas debido a que las
escalas de longitud y de tiempo que se manejan en
las simulaciones son muy diferentes de las que se
tiene acceso en los experimentos,'®?! ademas, las
propiedades mecanicas de los materiales en pequefias
dimensiones pueden ser muy diferentes de las que
presentan los materiales macroscopicos empleados
en la mayoria de las muestras experimentales, aunque
tengan la misma composicion.'

En la modelacion y simulacion por DM en
general, y particularmente cuando se aplica al
estudio de la fractura, el problema de la validacion es
particularmente delicado. Para validar simulaciones
de DM se requiere la comparacion de resultados de
la simulacién con resultados experimentales, estos
ultimos no siempre estan disponibles y se tiene que
recurrir a deducciones indirectas, sin embargo se
acepta®? que para la validacion deben abordarse los
siguientes aspectos: la calidad de la teoria o modelo
empleado, la precision del potencial usado, la
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frecuencia de muestreo y el grado de convergencia
logrado en la simulacion, ademas de la calidad del
software empleado y su adecuado uso.

Pero aun con dudas como las mencionadas,
las simulaciones de DM fuera de equilibrio se
empezaron a usar en 1976 para analizar la fisica de
la fractura. Los pioneros fueron Ashurst & Hoover,?
en sus simulaciones manejaron tipicamente tiras
(strips) periodicas de 32 4tomos de altura y 512
atomos totales, que interactuaban a través de una
ley de fuerza bilineal (figura 5). En sus muestras
embebieron una grieta, de longitud finita, normal a
la direccion de deformacion tensil (esto se conoce
como carga en modo I), pero como sus strips eran
muy estrechas no pudieron evitar que las ondas
de sonido se reflejaran desde las superficies libres
0 sujetas, o que se transmitieran a través de las
fronteras periddicas; a causa de esto la fractura no
presento las caracteristicas de la propagacion de
una grieta en una muestra infinita. Sin embargo,
mucho se aprendi6 acerca de la fractura, tal como
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Fig. 5. Esquema que representa la red triangular
de empaquetamiento compacto con 512 particulas
utilizada por Ashurst & Hoover.? En las 32 particulas
de las fronteras superior e inferior aplicaron una fuerza
constante y en las fronteras laterales utilizaron una
condicion de frontera periodica.
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que la grieta se aceleraba rapidamente alcanzando
un valor limite en la velocidad de estado estable.
Ademés, y en concordancia con los resultados de
los experimentos, la velocidad limite resultante
era mucho menor que la predicha por la teoria
elastica continua (a esta ultima se le conoce como
la velocidad de onda de Rayleigh, ci). Este trabajo
se volvid un punto de referencia, porque por primera
vez dentro de la comunidad de la fractura se discutia
el origen atomistico de la propagacion de la grieta,
pues en anteriores discusiones dominaba el punto de
vista del continuo.

De ahi en adelante, cada vez en mayor medida,
empezaron a surgir investigaciones en la fractura de
materiales que utilizaban analisis y simulaciones de
DM. Estas se fueron desarrollando con dos distintos
enfoques:?* Identificar al nivel mas simple los
mecanismos basicos de la fractura, o bien, determinar
resultados en el nivel mas alto posible de precision
para un material en particular.

Con relacién al segundo enfoque se discuten
enseguida los antecedentes del analisis por DM en la
fractura de silicio. Cabe preguntarse por qué silicio?
Porque este material semiconductor® es considerado
fragil,?! lo que anticiparia que durante la ruptura de
enlaces no se presentaria deformacion plastica.

Asi, entre estudios por DM realizados en este
material destacan las de Holland et al.,*® en estos
emplearon un potencial interatomico Stillinger-
Weber (SW)? para corroborar los postulados de un
modelo tedrico llamado modelo de red?® (en este
modelo se menciona, entre otros planteamientos, que
la grieta al propagarse en estado estable deja tras de
si superficies atomicamente planas).

También sobresalen los trabajos de Pérez et
al.,”” quienes basados en un pseudopotencial de
energia total*® observaron la anisotropia del clivaje
(esta caracteristica fue previamente revelada en
experimentos);*! igualmente resaltan las de Bernstein
& Hess,*>* ellos manejaron diferentes potenciales
interatomicos mostrando la relevancia de los mismos
en la propagacion de la grieta, ya que se podia tener
un comportamiento ductil o fragil dependiendo
del potencial utilizado; asimismo despuntan los
realizados por Swadener et al.,>* quienes percibieron
que en muestras muy pequeias se daba la influencia
de las fronteras en la propagacion de la grieta,
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pero ademas detectaron que tanto la morfologia
de las superficies fracturadas como los cambios en
la estructura cristalina eran funcion de la tasa de
liberacion de energia (G).

Del mismo modo se distinguen las simulaciones
de Buehler et al.,* ellos detectaron que los cambios
cercanos a la punta de la grieta en la estructura
cristalina se pueden manifiestar en la velocidad
instantanea de la punta de la grieta (esta caracteristica
aun no ha sido vista de forma experimental);
Aldaco e Hinojosa'® implementaron en muestras
nanométricas una condicion de frontera de reciente
formulacion,’® lo cual permitié observar, como
resultado de la propagacion de la grieta, superficies
lisas en los planos de clivaje y rugosas en los
planos de no clivaje, asi como altas velocidades
promedio de propagacion de la grieta en los planos
de clivaje y bajas en los planos de no clivaje,
siendo estas caracteristicas similares a las que se
han reportado en muestras mas grandes utilizadas
en simulaciones?'*** y en experimentos.’”* Mas
adelante se desglosa la metodologia general de este
ultimo trabajo, '* en tanto que una explicacion mas
amplia se tiene en el propio articulo'® y en la tesis*!
que genero dicho trabajo.

Sin embargo, aun con resultados como los
anteriormente mencionados en la fractura fragil,
todavia existen hechos que carecen de explicacion.
Entre esos hechos se encuentra la existencia de una
aparente velocidad terminal de la grieta muy inferior
a la velocidad de onda de Rayleigh en el vidrio y en
algunos otros materiales muy fragiles (incluyendo
silicio),** #*4¢ la inestabilidad dinamica de la punta
de la grieta, 435459 | bifurcacion simétrica de una
grieta que originalmente se propaga rapidamente de
forma recta en un campo tensil, la influencia del calor
generado durante la fractura rdpida en el proceso
de separacion o en la distribucion de esfuerzos,*
etcétera.’!

Algunos investigadores*® han comentado que las
simulaciones computacionales son una herramienta
idonea para seguir buscando explicaciones a €sos
eventos que aun siguen sin comprenderse, sobre
todo si se utilizan para disefiar los experimentos que
validen el método.

Esta linea de investigacion es muy dinamica y
actualmente entre las tendencias del analisis por DM
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de la fractura fragil se encuentran la formulacion de
potenciales y sus pardmetros,* el planteamiento de
nuevas e ingeniosas condiciones de frontera, el uso
eficiente de computo paralelo, el perfeccionamiento
de métodos de acoplamiento de modelos continuos
con modelos moleculares (figura 6),% el manejo de
millones de atomos,> entre otros.

- c 2
f = Qo ; o atomo
-Qo | ® nodo continuo

Fig. 6. Esquema manejado en > para ilustrar la intercesion
entre los dominios de un modelo continuo y de un modelo
atomico.

POTENCIALES INTERATOMICOS Y CONDICIONES
PARA UN ANALISIS POR DM

Nuestra experiencia con la DM se da al abordar
un modelo de silicio preagrietado sometido a tension
uniaxial, bajo altas tasas de deformacion (= 3.9 x 10"
s). Esta permiti6 generar y caracterizar la fractura
dinamica de las muestras modeladas.

Para representar el comportamiento de los atomos
en las muestras solidas modeladas se manejaron tres
potenciales interatomicos,?” !5 de entre mas de 30
potenciales reportados® para el silicio, con la finalidad
de estudiar la influencia de estos en la propagacion
de la grieta, obteniendo tanto propagacion ductil
como fragil dependiendo del potencial utilizado,
concordando en este punto (influencia del potencial
en el tipo de fractura) con lo percibido en estudios
similares por Abraham et al.*® y por Bernstein et
al 33 Cabe mencionar que los potenciales utilizados
han sido reportados con diversas y bondadosas
cualidades, por ejemplo el primer potencial
manejado (el llamado Stilliger-Weber (SW)¢) se
ha mencionado?' que representa excelentemente las
propiedades elasticas de las muestras y que captura
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bien la fisica no lineal involucrada en el calentamiento
y la fusion, el segundo de los potenciales utilizados
(una modificacion al SW?') ha sido manejado en
otras simulaciones de la fractura®' y una de sus
caracteristicas es que aumenta la estabilidad de los
tetraedros que conforman la estructura cristalina
fce tipo diamante que presenta el silicio, el tercer
potencial (también una modificacion al SW>) se
dice que genera un mejor acuerdo de los valores del
moddulo volumétrico y de las relaciones de dispersion
de fonones, lo cual da una mejor descripcion de la
dindmica de la red cristalina.

De entre las diversas condiciones frontera que
suelen emplearse en la DM'"37-26 se utilizaron dos, a
lo largo del frente de grieta se aplicé una condicion
periddica que generaba una situacion de deformacion
plana.® En tanto que en la periferia de las muestras
se empled una celda amortiguadora que manejaba
una relativamente reciente formulacion de condicion
frontera,* esta iltima (de acuerdo a los investigadores
que la postularon) previene la reflexion de ondas
por parte de los atomos ubicados en las fronteras del
sistema, y ya que durante la fractura se esperaba que se
generaran vibraciones debido a la ruptura de los enlaces
interatdmicos se decidié emplear esta condicion, pues
en el trabajo no se deseaba analizar el efecto de las
vibraciones en la propagacion de la grieta.

En cuanto a las ecuaciones de movimiento
(tipo las ecuaciones 1 y 2) que pudieran generar
la propagacion de la grieta se seleccionaron las
propuestas por Zhou et al.,** ya que éstas permiten
modelar una expansion homogénea de las muestras,
sin control de la temperatura, en una direccion
normal a las caras iniciales de la pregrieta. Estas
favorecerian el inicio de la fractura y su consecuente
propagacion.

En lo que respecta al intervalo de tiempo se
implemento un valor del orden de 1 femtosegundo,
un valor similar fue manejado por Holland et al.?!
pues conserva bien la energia.

Ademas, se manejaron tres diferentes orientaciones
de la estructura cristalina para que la grieta tuviera
diferentes escenarios de propagacion. Igualmente, a
las muestras se les realizaron muescas horizontales
(removiendo atomos) con el objetivo de propiciar
la propagacion de la fractura. Asimismo, antes de
deformar las muestras se desarrollaron simulaciones
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de DM candnicas para asignar diferentes temperaturas
iniciales a las muestras. Listas las muestras (con
cerca de 4000 atomos) se aplicd la DM fuera de
equilibrio a través de la integracion de las ecuaciones
de movimiento, esto se hizo aplicando el algoritmo
Gear predictor-corrector.

Los elementos anteriores se programaron
utilizando el lenguaje Fortran y durante la ejecucion
de esos programas se recabaron, cada 500 pasos de
tiempo, datos de posicion, energia, deformacion y
esfuerzos a nivel atdmico.!” Posteriormente, a esos
tres ultimos tipos de datos se les dio un tratamiento
en el que se les agrupaba, segun las magnitudes
de sus valores, para asignarles diversos colores
caracteristicos con el propdsito de obtener una mejor
visualizacion en Xmakemol® de los fenémenos.
Adicional a esto, se calcul6 la velocidad promedio
de la grieta,®® asi como la velocidad instantanea de
la punta de la grieta.?*

Entre algunos de los resultados obtenidos (aparte
de los previamente mencionados) se tuvo que la
velocidad maxima promedio calculada fue = 2 km/s
en el plano de clivaje, en los planos de no clivaje se
aprecio que la grieta se aceleraba y desaceleraba de
forma cuasi oscilatoria (este escenario se manifestd
también como una cierta rugosidad en las superficies
de fractura), y ademas se detect6 la influencia de
los componentes tensoriales del esfuerzo en la
trayectoria de la grieta (figura 4).

COMENTARIOS FINALES

La dindmica molecular fuera de equilibrio y
el disefio de programas computacionales como
herramienta han encontrado un nicho en la fisica
de la fractura fragil de los materiales, debido
principalmente a que la naturaleza de ésta permite
estudiar la evolucion del proceso de ruptura de
enlaces interatomicos y se puede por lo tanto
explorar el comportamiento a escalas y regimenes
que rebasan los limites de las teorias clasicas de
la fractura (por ejemplo la teoria de Griffith y los
postulados del medio continuo) y en algunos casos
de la experimentacion actual.

Por ejemplo ;qué sucede en la vecindad de la
punta de una grieta cuando ésta se propaga?, es
precisamente esta cuestion la que origina el uso de la

15



La Dinamica Molecular como herramienta para el analisis de la fisica de la fractura fragil / Jorge A. Aldaco Castaiieda, et al.

DM para el estudio del fendmeno de la dindmica de
la fractura fragil. Asi, se ha logrado verificar algunos
aspectos establecidos en modelos teoricos, también
se ha conseguido reproducir hechos encontrados
en experimentos, pero sobretodo, se ha podido
predecir comportamientos de la fractura atn no
verificados en experimentos, esto tltimo debido a la
imposibilidad actual para caracterizar detalladamente
la fractura dinamica de materiales fragiles en escalas
nanomeétricas.

Dado el dinamismo en este campo, motivado
tanto por la importancia del tema como del creciente
poder de cobmputo y otros factores, la DM permitira
sin duda en un futuro cercano contar con capacidad
de simulacion multiescalar que permita una mejor
comprension de los fendomenos de nucleacion y
propagacion de grietas que resultan en los complejos
y muy conocidos, pero no explicados, patrones
caracteristicos de las superficies de fractura en
diversos materiales.
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