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Resumen

Los materiales nano cristalinos (tamaño de grano <100nm) exhiben propiedades mecánicas de mayor magnitud que los materiales con tamaño de grano grueso. La resistencia última a la tensión de un nano cristal de Aluminio (Al) sin defectos es del orden de 7 GPa. En esta investigación, se estudia la influencia del tamaño de grano en la distribución de esfuerzos locales para monocristales fisurados sometidos a cargas monotónicas bajo deformación controlada en modo de carga I. El método multiescala Átomo al continuo (ATC) es implementado usando cantidades atómicas provenientes de resultados de simulaciones de dinámica molecular (DM) y permite la construcción de la simulación por el método de elementos finitos (MEF) para estimar el campo de esfuerzos del material. El campo de esfuerzos locales y la resistencia última se estiman usando la formulación de Hardy y ATC para monocristales de Al. Los resultados para los diferentes tamaños de grano estudiados muestran convergencia con los valores reportados en la literatura. Adicionalmente, se observa que el valor de la resistencia última es independiente del tamaño de grano en los monocristales estudiados.
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Abstract

Nanocrystalline materials (grain size < 100 nm) showed higher mechanical properties than coarse grain materials. Such as the ultimate tensile strength (UTS) of Nanocrystalline Aluminum (Al), which was almost 7 GPa in a perfect single-crystal. In this research, the influence of grain size on the local stress distribution during crack propagation through a concurrent multi-scale method that related the Molecular dynamics (MD) approach and Finite Element Method (FEM) was studied. The atomic-scale quantities were obtained from MD simulations of a single-crystal Al loaded under controlled deformation in mode I. The embedded-atom method (EAM) potential was used in the atomistic sub-domain and a multi-scale model, Atom-to-Continuum (ATC), was implemented to estimate the stress field using a localization function in the FE sub-domain. Local stress fields and UTSs were estimated using Hardy's formulation and ATC for a single crystal of Al. Then, UTSs for different grain sizes of single crystals were evaluated using ATC. The simulation results were according to the reported values in the literature. Additionally, UTSs showed grain size independence for single-crystal samples.
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1. Introducción

El desarrollo de modelos estocásticos, la dinámica molecular y el aumento de las capacidades de cómputo han hecho posible el estudio del comportamiento mecánico de materiales, como el Aluminio, en su escala fundamental [1]–[5]. La estimación de propiedades mecánicas excepcionales de materiales a escala nanométrica ha despertado un gran interés en este campo de estudio a lo largo de diferentes investigaciones [6], [7]. No obstante, por su potencial aplicación en industrias de gran envergadura como la aeronáutica, la automotriz, la medicina y en general las tecnologías asociadas a la industria 4.0, el aluminio requiere gran atención a la hora de su estudio para estimar su comportamiento mecánico [8].
Las simulaciones de dinámica molecular han permitido el estudio de las propiedades y comportamiento mecánico del Aluminio con tamaño de grano ultrafino bajo diferentes condiciones de trabajo. Chandra et al.[9] estudiaron la propagación de una fisura en un nano cristal de Aluminio sometido a una deformación controlada en modo I. La investigación se realizó en nano cristales con presencia y ausencia de defectos (vacíos atomísticos) demostrando que la velocidad de propagación es menor en los cristales con mayor concentración de vacíos. Xu et al. [7] estudiaron el efecto del tamaño de grano en el comportamiento mecánico de monocristales y policristales de Aluminio. La investigación mostró como no se cumple la relación de Hall-Petch para tamaños de grano entre . Velilla et al. [10] estudiaron el efecto de la frontera de grano de la tenacidad a la fractura del Aluminio hallando que esta es 5 veces mayor en bicristales que en monocristales. Por otro lado en [11], estudiaron el efecto del tamaño de la fisura en la fractura del monocristales y bicristales de Aluminio, encontrando una longitud característica  en la que disminuye la tenacidad a la fractura y que la frontera de grano en el bicristal resulta beneficiosa para la resistencia a la fractura del material.
Como se citó anteriormente, múltiples investigadores han estudiado el comportamiento de materiales y en particular del aluminio a través de simulaciones de dinámica molecular. Este método describe de forma correcta fenómenos como son la nucleación de defectos, la propagación de fisuras, vacíos atómicos y demás mecanismos de falla en escala nanométrica. Sin embargo, la dinámica molecular no permite simular problemas macroscópicos propios de la mecánica del medio continúo debido a la demanda en recurso computacional por la cantidad de grados de libertad y las ineficiencias computacionales. A diferencia de este, el método de elementos finitos (MEF) permite calcular los campos de desplazamientos, tensores de esfuerzos y comportamiento del material a través de modelos constitutivos del medio continuo en escala macroscópica. No obstante, defectos y fenómenos no lineales configuran un problema difícil de abordar para este método [12]. Luego de reconocer las limitaciones y bondades de estos dos poderosos métodos, investigadores han desarrollado diferentes técnicas que combinan las simulaciones de MD y las de elementos finitos (EF) en una [13]–[15]. El método cuasi-continúo propuesto por Tadmor ed al. [16] es uno de los métodos multiescala más influyentes. Este método combina EF con un refinamiento de malla zonificado para los puntos dónde están los defectos y que incorpora las interacciones atómicas basadas en el cálculo de campos de deformación local en los cristales del material. El método cuasi-continúo ha sido usado en el estudio de defectos como dislocaciones [17], el efecto de la rugosidad superficial en la nanoindentación y la profundidad crítica para la emisión de dislocaciones [18] o en problemas de fractura con cargas cíclicas [19]. Por su parte, Saether et al. [20] plantearon el método de acoplamiento estadístico embebido (ESCM) por sus siglas en ingles. 
Este método permitió el acoplamiento de los subdominios atomístico y del continuo a través de un promedio estadístico de los desplazamientos atómicos y asociarlos a cada nodo en la región de interfaz, evitando el refinamiento del mallado hasta la escala atómica y la necesidad de condiciones de temperatura a 0 Kelvin. El método ESCM ha sido usado en investigaciones sobre la nucleación de dislocaciones en la punta de fisura de un nano-cristal de Aluminio teniendo en cuenta diferentes orientaciones cristalográficas y un amplio rango de temperatura [21]. Otro método novedoso propuesto por Chen et al [22] es el de acoplamiento concurrente atomístico al continúo (CAC) por sus siglas en ingles. Este método combina una representación del campo continuo con información completamente atomística desde su formulación y el método de elementos finitos modificado que emplea celdas primitivas tridimensionales. El método CAC ha sido implementado para estudiar el efecto de la frontera de grano y su interacción con otros defectos en materiales de enlaces iónicos como es el titanato de estroncio [23]. En la presente investigación, se estima el campo de esfuerzos locales en monocristales de Aluminio fisurados y se estudia el efecto del tamaño de grano en la resistencia última del material usando el método multiescala átomo al continuo (ATC). Los resultados de ATC son comparados con los resultados obtenidos usando el teorema del Virial (VT) y la formulación de Hardy [24].

2. Modelo y teoría computacional

2.1. Simulaciones de dinámica molecular

En las simulaciones de dinámica molecular se usó el potencial interatómico del átomo embebido (EAM) propuesto por Mendelev et al. [25] para estudiar metales FCC con defectos, en este caso, el Aluminio. Se estudiaron monocristales con dimensiones ,  y  dónde  es el parámetro de red del aluminio que corresponde a . Las longitudes de la fisura son respectivamente . Se implementa una proporción creciente entre  y  de la fisura. En la Figura 1 se puede observar el esquema.
Para la simulación se implementaron condiciones de superficie libre en la dirección , mientras en las direcciones  y  se implementaron condiciones de frontera periodica. El cristal está construido con replicas de la celda FCC en las direcciones . La temperatura del sistema se mantuvo en  usando el termostato de Nose/Hoover. Así mismo, se mantuvo el sistema a presión constante a  en las direcciones  y  usando el barostato de Nose/Hoover. Se aplican condiciones de desplazamiento controlada en la dirección  a una velocidad de deformación de  y un paso de tiempo de .
[bookmark: _Hlk113548223]La simulación se desarrolla a través de 4 etapas descritas en [10]. El código de la simulación fue implementado en Lammps [26]. Los esfuerzos globales fueron estimados con las simulaciones de dinámica molecular usando la formulación para el tensor de esfuerzos del Virial propuesta en [27]. Por otro lado, los esfuerzos locales  fueron estimados usando la formulación de Hardy propuesta en [24] y comparados con la formulación de ATC usando el paquete USER-ATC de Lammps.[image: ]
Figura 1. Esquema de dimensiones del monocristal y la nano-fisura.


2.2.   formulación de cantidades del continuo con ATC

Resse et at. [28] propusieron el método átomo al continuo (ATC), cuya finalidad fue proveer una herramienta para simular y diseñar materiales nanoestructurados. Este método permite simular sistemas en grandes escalas con detalles atómicos [29], [30], el promedio de cantidades atómicas para estimar cantidades de campo descritas en la formulación y las teorías del medio continuo (método de grano grueso o coarse-graining en inglés) [31]–[35] y el acoplamiento de los cálculos de dinámica molecular y elementos finitos [36]. 

2.2.1. Esfuerzos locales

El método de grano grueso o coarse-graining consiste en un promedio de cantidades atómicas para estimar campos físicos definidos en las teorías de la mecánica del medio continuo. Es así como, ATC provee una alternativa para el cálculo del campo de esfuerzos locales, en este caso, para una superposición completa de los dos dominios atomístico-continuo. El método multiescala ATC configura una modificación de la formulación original de Hardy, basada en una configuración Euleriana/espacial que permite el cálculo del esfuerzo de Cauchy . No obstante, ATC representa en su formulación una configuración Lagrangiana/material, particularmente, predilecta en la mecánica de sólidos y en las teorías del medio continuo. En este caso, debido a su configuración permite el cálculo del primer tensor de esfuerzos de Piola-Kirchoff  desarrollado por Zimmerman et al en [33] y basado en la formulación de Hardy. 

El caso de grano grueso implementa el método de mínimos cuadrados para minimizar la diferencia entre la densidad de masa microscópica  y su aproximación  basada en la descripción del medio continuo. 

	[bookmark: _Hlk109494324],                                                             (1)



Dónde  y  representan los nodos y  y  son las correspondientes bases. La densidad de masa microscópica es definida como sigue:

	,                          (2)



Cuya expresión está en términos de cantidades atómicas, dónde  es la masa de los átomos y  es el operador delta de Dirac. Mientras,  y  representan los puntos en el campo continuo y las posiciones de los atomos, respectivamente. Tomando la ecuacion (1) y (2) se resuelve: 

, (3)

Dónde  es la base evaluada en las posiciones atómicas y  es la matriz de masa. La densidad de masa en los nodos puede ser obtenida con la proyección de la ecuación (3) como se indica:

,                          (4)

Un término importante es presentado, que se encargará de la localización de la información atómica en nodos específicos. Una función de localización  con . Una vez los nodos obtienen sus valores respectivos, las bases son usadas para interpolar los campos en el continuo. 

	,                                                 (5)

Un procedimiento similar es requerido para estimar otros campos físicos como la densidad de momento lineal .



,                               (6)

Tanto el campo de densidad de masa como el de momento lineal se pueden expresar en la configuración Lagrangiana/material de la siguiente forma:

,                           (7)

,                             (8)

Dónde . Tomando la ecuación (6) y la ecuación (4) se usan para derivar una expresión que permita calcular el tensor de esfuerzos de Cauchy:

,                                     (9)

Que al resolver la ecuación (9) se obtiene:

,                                               (10)

Dónde  es la fuerza en un átomo  debido a , tal que . Para terminar la formulación del tensor de Cauchy es necesario introducir la llamada función de enlace:

,                            (11)

Dónde  ,tal que

,                                         (12)

Finalmente, combinando la ecuación (9), (10) y (12) se obtiene la expresión para el tensor de Cauchy.

,                                         (13)

Dónde la velocidad relativa se define como,

,               (14)

Similarmente, se obtiene la expresión en configuración Lagrangiana/material que deriva en el primer tensor de Piola-Kirchhoff,

,           (15)

Para el cálculo de esfuerzos se usó el paquete de Lammps USER-ATC considerando el nano cristal, únicamente, en el instante antes de la fractura. Esto permite simular un estado cuasi-estático del problema de deformación del nano cristal y obtener el valor de esfuerzo máximo de tensión del cristal antes de la fractura. Para esto, el cristal es discretizado con una malla hexaédrica igualmente espaciada en las diferentes direcciones. Adicionalmente, se establece una región de “átomos fantasmas” con una longitud de 2 veces el parámetro de red en cada extremo de la dirección  con el fin de evitar el efecto de la superficie libre en el cálculo y que detalla Zimmerman et al. en [31]. Posteriormente, para los esfuerzos es necesario implementar una función de localización Kernel-polinomial de volumen esférico que permitirá establecer un punto material sobre el que se harán los cálculos basados en los átomos que estén dentro del radio de acción de la función. En este sentido, se establece un radio  sobre el que se hará el promedio de cantidades atómicas y que contempla el criterio de convergencia hallado por Reese et al en [32]. Para la solución de la integración de la función de enlace  se usa la cuadratura de Gauss de 10 puntos. Estos valores son asignados en la malla de elementos finitos a los nodos e interpolados a través de las funciones de forma  bilineales características de los elementos hexaédricos [37]. 
Teniendo en cuenta que el método ATC calcula el tensor de esfuerzos en configuración Lagrangiana/material, es decir el primer esfuerzo de Piola-Kirchoff, es necesario aplicar la transformada de este para calcular el tensor de Cauchy tal como lo indica Zimmerman et al en [33] para compararlo con los resultados de la formulación de Hardy. Sin embargo, veremos que el tensor de Piola-Kirchoff es consistente con el tensor de Cauchy debido a que la contribución de la energía cinética es despreciable comparada con la energía potencial para sistemas en condiciones de temperatura menor a  de la temperatura de fusión tal como lo demostró Jones et al en [34]. 

, (16)

Dónde  y  es la deformación homogénea relativa al punto material .

3. Resultados y discusión
3.1 Esfuerzos locales estimados con el método Atom-to-continuum (ATC)

En la Figura 2 se observan los esfuerzos locales para 3 diferentes tamaños de grano de monocristales de Aluminio con fisura de borde y sometidos a tensión uniaxial en la dirección . En el lado izquierdo se observa un mallado grueso para el cristal y en la derecha un refinamiento de la malla de elementos finitos. Para un mayor número de elementos se obtiene una mejor distinción y cálculo de esfuerzos alrededor de la punta de la fisura. Sin embargo, se observan altos esfuerzos, inmediatamente, en los nodos cercanos a las superficies libres de tracción de la fisura; lo que es contrastante con hallazgos previos [10] y de otros investigadores en la literatura para potenciales interatómicos EAM y para materiales con estructura cristalina FCC.

[image: ]
(a)Tamaño de grano 8.1 nm con 400 elementos 
[image: ]
(b)Tamaño de grano 8.1 nm con 13950 elementos
[image: ]
(c)Tamaño de grano 16.2 nm con 1120 elementos
[image: ]
(d)Tamaño de grano de 16.2 nm con 24000 elementos
[image: ]
(e)Tamaño de grano 24.3 nm con 2240 elementos
[image: ]
(f)Tamaño de grano 24.3 nm con 81000 elementos
Figura 2. Campo de esfuerzos locales en monocristales de Aluminio con fisura de borde para diferentes tamaños de grano. 






Recientemente, Stepanova et al. [38] evaluaron los campos de esfuerzos en el Cobre (Cu) y el Aluminio (Al) para una placa con fisura central bajo condiciones de carga mixta (modo I y modo II) y observaron una distribución de esfuerzos de acuerdo con la teoría del medio continuo y la mecánica de la fractura lineal elástica en las superficies libres de tracción como el caso de los planos de la fisura. Estas diferencias se pueden atribuir intrínsecamente al método “Atom-to-continuum” (ATC) y su configuración. Como se puede observar, en una malla con pocos elementos los nodos pueden encontrarse en puntos intermedios de la punta de la fisura y el borde, dónde, contrastan esfuerzos locales muy altos y esfuerzos locales muy bajos, es decir, gradientes grandes que requieren una resolución de la malla mucho más fina para una mejor interpolación de los valores nodales. Sin embargo, una malla más fina puede significar que cada nodo dependa de la información de pocos átomos.[image: ]



Figura 4. Histograma de esfuerzos locales con esfuerzo promedio  y desviación estándar  en un monocristal de aluminio de 16.2 nm. 

Por esta razón, se separan estas dos escalas de longitud y se usa una función de localización esférica con un radio de 3 veces el parámetro de red. Con esta configuración, es posible obtener una mejor resolución en cada nodo y hacer simultáneamente el refinamiento del mallado como sugiere Jones et al. en [28]. No obstante, observamos que no son bien definidas estas regiones libres de esfuerzos de tracción, aún, implementando las configuraciones anteriormente expuestas. En una investigación similar encontrada en la literatura [39] se pueden observar diferencias del 22.7% en la resistencia última a la tensión del material  con fisura central. Adicionalmente, se observa que en DM alcanza el valor máximo a una deformación del 6.9%, mientras, en ATC se alcanza el valor máximo a 2.3% de deformación. [image: ]



Figura 5. Histograma de esfuerzos locales con esfuerzo promedio  y desviación estándar en un monocristal de aluminio de 24.3 nm.

Para verificar los resultados obtenidos de ATC se calculan los esfuerzos promedios de los tres tamaños de grano con el mayor número de elementos y se comparan con los esfuerzos globales obtenidos de dinámica molecular usando el teorema del Virial y los promedios derivados de la formulación de Hardy [40].[image: ]



Figura 3. Histograma de esfuerzos locales con esfuerzo promedio  y desviación estándar  en un monocristal de aluminio de 8.1 nm. 

Tabla 1. Resistencia última a tensión para monocristales de Aluminio con diferentes tamaños de grano.
	d[nm]
	 VT
GPa
	 Hardy GPa
	 ATC GPa
	Error* (%)

	8.1
	2.79
	2.66
	6.67
	150.7

	16.2
	2.87
	2.84
	6.39
	125.0

	24.3
	2.68
	2.56
	7.90
	208.5


*Error relativo entre el esfuerzo global calculado con ATC y la formulación de Hardy.

Se verificó la independencia del mallado con el propósito de obtener un valor de convergencia de la resistencia última a la tensión. Para esto se refinó la malla conservando el radio de la función de localización en los diferentes tamaños de grano. En la Figura 6. se puede observar que el valor del esfuerzo global converge a 6.67 GPA para el cristal de 8 nm y el error máximo que se evidencia es de 3.44% con la malla gruesa. Por otro lado, para el cristal de 16 nm el esfuerzo global converge a 6.39 GPA con un error máximo de 9.54 % y el del cristal de 24 nm converge a 7.9 GPa con un error de 11%.[image: ]
[image: ]
[image: ]
Figura 6. Independencia del mallado con el esfuerzo global calculado con ATC. 
[image: ]
Figura 7. Comparación de la resistencia última a la tensión de monocristal fisurado con el método de Hardy y con ATC para tres tamaños de grano. 


3.1. Efecto del tamaño de grano en la resistencia última del cristal fisurado

En la Figura 7 se puede observar que existe una diferencia entre la resistencia última a la tensión calculada con la formulación de Hardy y la calculada con el método “Atom-to-continuum” para los 3 tamaños de granos seleccionados. Sin embargo, se puede ver que tanto para Hardy como ATC la resistencia exhibe independencia al tamaño de grano para los diferentes monocristales con fisura inicial. Hallazgos similares en la independencia de la resistencia del tamaño de grano han sido detallados en otras investigaciones como en [41]. Los autores demostraron que para monocristales de Aluminio perfectos con un tamaño de grano entre 0 a 30 nm su resistencia a la tensión no varía significativamente. En la presente investigación se relaciona que las diferencias con [41] pueden ser ocasionadas principalmente por la presencia de la fisura de borde en los monocristales, el potencial interatómico que causa diferencias significativas en los valores obtenidos tal como lo demuestran en [42] y la velocidad de deformación y la temperatura a la que es desarrollada la simulación tal como lo demuestran en [43]. A pesar de ser el mismo material, existen factores como los anteriormente mencionados que pueden causar diferencias en los valores resultantes. Sin embargo, en esta investigación se observa que las diferencias en los esfuerzos locales y globales del Aluminio hallados con Hardy y con ATC son considerablemente altas. Esto se atribuye a diferencias metodológicas en la concepción del método ATC y las simulaciones en la dinámica molecular. En [34] los autores explican que la creación de fisuras la hacen eliminando las fuerzas interatómicas entre 2 planos de átomos para que bajo la carga de deformación se cree la fisura. Mientras, en la presente investigación no se eliminan estas interacciones entre los átomos. Por el contrario, se elimina un volumen de átomos para crear la fisura de borde inicial antes de emplear cualquier carga sobre el cristal. Además, se observa que las deformaciones aplicadas y postprocesadas con ATC preservan la estructura cristalográfica en los átomos del material y provocan desplazamientos uniformes en los átomos del cristal. Mientras en la presente investigación, las simulaciones de dinámica molecular deforman el cristal sin preservar las condiciones uniformes en el desplazamiento de los átomos.

4. Conclusiones

En el presente trabajo, el método multiescala “Atom-to-continuum” fue implementado para calcular esfuerzos locales en monocristales de Aluminio para diferentes tamaños de grano y así estimar el efecto del tamaño de grano en la resistencia última a la tensión. Los resultados fueron comparados con los resultados obtenidos de la formulación de Hardy. Los principales hallazgos de la investigación se pueden resumir a continuación:
· La resistencia última a la tensión exhibe independencia al tamaño de grano para los diferentes monocristales evaluados con fisura de borde. 
· Los esfuerzos globales calculados con ATC presentan errores superiores al 100% con respecto a los calculados con la formulación de Hardy.
· El número de elementos afecta el cálculo de esfuerzos locales cerca a la punta de la fisura debido a la interpolación de valores con esfuerzos muy altos y con esfuerzos cero en las zonas libres de tracción.
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