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    RESUMEN


    Introducción. Dentro de las cámaras de alto vacío de los inyectores de partículas neutras al plasma de los futuros reactores de fusión nuclear, como el ITER o DEMO, se producen las llamadas “corrientes parásitas” que, con el tiempo, provocan el deterioro de diferentes componentes. A pesar de que esta emisión típica tiene una explicación sobre la base de la teoría de emisión de campo, aún quedan muchas interrogantes por ser descritas. El objetivo fue utilizar la Teoría del Funcional de la Densidad, como base principal para la descripción de algunos aspectos de la emisión electrónica desde superficies contaminadas o con irregularidades nanométricas. Métodos. Los estudios fueron realizados en superficies de tungsteno y carburo de tungsteno contaminadas con carbono, así como en superficies corrugadas de tungsteno limpio. Resultados. Se generaron nuevos conocimientos sobre el origen de las “corrientes parásitas” y su relación con diferentes irregularidades de las superficies de los cátodos.
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    Influence of the cathode surface conditions on dark current emission


    ABSTRACT


    Introduction. Inside the high vacuum chambers of the plasma heater of the future nuclear fusion reactors, such as ITER or DEMO, so-called “dark currents” are produced which, with time, cause damages to different components. Although this typical emission has an explanation on the basis of field emission theory, there are still many questions to be described. The objective was to use a model based on Density Functional Theory to describe some aspects of the field emission due to contaminated surfaces or nanometric irregularities. Methods. Studies were conducted on tungsten and tungsten carbide surfaces contaminated with carbon, as well as on clean tungsten corrugated surfaces. Results. Knowledge of the origin of “dark currents” was advanced, as well as its relation with different irregularities on the cathode surfaces.
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    INTRODUCCIÓN


    Las denominadas “corrientes parásitas” caracterizan una emisión electrónica típica de baja intensidad, que se produce generalmente al someter un cátodo a grandes campos eléctricos y un alto vacío. Mientras en unos casos tal emisión eléctrica puede ser obtenida intencionalmente en otros puede resultar un serio problema. Por ejemplo, un funcionamiento prolongado del sistema de inyección de partículas neutras al plasma de los reactores de las futuras plantas de fusión nuclear, como el ITER y DEMO, provocaría un deterioro considerable de los materiales en la cámara de aceleración. Aunque el surgimiento de las “corrientes parásitas” tiene una explicación sobre la base de la teoría de emisión de campo, aún quedan muchas interrogantes por ser descritas.


    La emisión electrónica de materiales, especialmente metálicos, al ser sometidos a elevados campos electrostáticos puede ser descrita por la teoría de Fowler-Nordheim (1) (FN). El ancho de la barrera del potencial electrostático es disminuido, por la acción de un campo externo, y atravesado, por efecto túnel, por los electrones de las capas de valencia, menos enlazados y más próximos a la banda de conducción. De esta forma, se establece una relación entre el flujo electrónico, el campo externo aplicado y el trabajo de extracción. Una mejor predicción del campo macroscópico local, conduce a una reducción de la barrera del potencial electrostático y, por tanto, los electrones son emitidos con mayor facilidad. (2,3) Otro factor de importancia para la estimación de la barrera, β, es definido por la relación entre el campo local cercano a los sitios emisores de la superficie y el campo macroscópico. (4,5)


    La aparición de imperfecciones en la superficie emisora del cátodo, incluso a nivel nanométrico, podría provocar alteraciones en el trabajo de extracción, tanto macroscópico como localizado, caracterizando una predicción más exacta de la emisión electrónica de campo. (6-17) Por un lado, las imperfecciones podrían estar dadas por la acumulación de contaminantes debido al contacto de los materiales con el ambiente o incluso por el sometimiento a las condiciones de trabajo. Mientras, por otro lado, la forma detallada o rugosidad de la superficie, producto de las irregularidades del propio proceso de pulido o por la difusión de los componentes de la superficie afectan el factor de incremento β. Aunque se tiene evidencia que alisando la superficie disminuye la emisión, desde centenas (18,19) para superficies sin pulir hasta decenas (20,21) para rugosidades del orden de 10 nm, en algunos casos se obtiene una emisión electrónica de campo más alta para rugosidades más reducidas, (22) dejando claro que la conexión entre la emisión y la rugosidad es algo débil. Por tanto, describir los efectos de la emisión de campo para superficies contaminadas o rugosas proporcionaría una orientación de los procesos que garanticen una calidad de los materiales a emplearse en los cátodos con el objetivo de disminuir las corrientes parásitas.


    Como propósito de este trabajo fue realizado el estudio de posibles causas en la aparición de las llamadas “corrientes parásitas” en los inyectores de partículas neutras al plasma de los reactores de fusión nuclear. (23,24) Para ello fue implementado un modelo, basado en la Teoría del Funcional de la Densidad (DFT, por sus siglas en inglés), a través del programa VASP (Vienna Ab initio Simulation Package), que permitiese evaluar los efectos de la contaminación de carbono sobre superficies de tungsteno y carburo de tungsteno, (25-28) así como de la rugosidad nanométrica de la superficie de tungsteno, (28,29) en la emisión electrónica de campo macroscópica o localizada. El carbono puede incorporarse como contaminante debido a la deshidrogenación de los hidrocarburos existentes en las bombas de vacío, mientras las irregularidades son debidas a un bajo nivel de pulido de la superficie, como fue mencionado.


    MÉTODOS


    La emisión electrónica en campos intensos, puede ser descrita a través de la ecuación Fowler-Nordheim (1). La misma relaciona el flujo electrónico (J) con la intensidad del campo electrostático externo (E) y el trabajo de extracción del material (WF),
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    siendo e y m la carga y la masa electrónica, respectivamente.


    Un comportamiento más general de la ecuación (1) es obtenida en estudios recientes, en los cuáles se consideran potenciales electrostáticos modificados por las cargas inducidas, como en el modelo de Murphy-Good (30) (MG), y la rugosidad de la superficie, (9-11)
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    siendo β el parámetro que caracteriza los micropicos o protuberancias existentes y [image: ] son integrales elípticas completas. Además, se tiene precedente de la determinación del flujo de emisión electrónica empleando un cálculo autoconsistente con DFT, donde continuamente se podía comprobar los valores del potencial (trabajo de extracción) y de la corriente emitida. (31)


    Cualquiera de los comportamientos, dados por las ecuaciones (1) o (2), muestran la necesidad de precisar el valor del trabajo de extracción para caracterizar el flujo electrónico desde la superficie emisora. Por tal motivo, en una primera parte de nuestra investigación fueron simuladas modificaciones en la estructura de la superficie de emisión de tungsteno 100 y de carburo de tungsteno 0001, las cuales se recubrieron poco a poco con átomos de carbono. (25-28) Todas las superficies se optimizaron, limpias y contaminadas, y se calcularon las magnitudes de interés, con una convergencia energética y del trabajo de extracción del orden de 5 y 30 meV respectivamente. En la figura 1 se representa un esquema de las superficies utilizadas, así como la forma en que fueron depositados los átomos de carbono sobre las capas superiores de estas.


    En los cálculos desarrollados en DFT son obtenidas cantidades en 3 dimensiones (3D), como por ejemplo el potencial electrostático [image: ]. Estas magnitudes oscilan de forma apreciable en función de la posición, especialmente en la cercanía de los átomos que conforman la estructura de la superficie y resulta muy complicada, en la mayoría de los casos, la predicción de otras variables o la comparación con otros modelos de menor definición espacial. Para facilitar la interpretación de los resultados, es posible definir el promedio en planos paralelos a la superficie para cualquier magnitud (25,26) como
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    siendo z la distancia perpendicular a la superficie y las integrales se evalúan para los planos a la superficie de toda la celda unitaria. A partir de esta se determina, por ejemplo, el trabajo de extracción (25,26) empleando la siguiente expresión,
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    donde [image: ]es la energía del nivel de Fermi y [image: ] caracteriza el potencial en el vacío dado a largas distancias de la superficie.


    Empleando un modelo simple, construido por una celda unitaria formada por el corte de 2 planos cristalográficos específicos, fue simulado el efecto de la rugosidad en una superficie de tungsteno limpia. (28,29) En la figura 2 apreciamos las características esenciales de la rugosidad incorporada. En la misma no fue permitida la relajación de las capas y considerando la constante de la red para el tungsteno sólido es fácil percatarse que la simulación caracterizaría una rugosidad del orden de 1 nm, la cual es inferior a la considerada durante los procesos de pulido que se emplean en la actualidad.


    Con el objetivo de evaluar los efectos locales en las magnitudes de interés, la ecuación (3) fue adaptada para obtener las mismas sobre un plano específico, como por ejemplo sobre el plano XZ el potencial electrostático promedio [image: ] toma la forma


    [image: ]


    Mediante los procedimientos descritos por las ecuaciones (3) y (5) fueron obtenidos y evaluados todos los cambios macroscópicos y locales de todas las magnitudes de interés durante el desarrollo de esta investigación, tales como el trabajo de extracción y el potencial electrostático.


    En otra parte del estudio, fue evaluada la emisión electrónica localizada, para muy altos potenciales externos. (27) La aplicación de este último fue tratado como una perturbación del potencial electrostático del sistema, cuya validez fue comprobada con cálculos DFT para pequeños campos. En este proceso, la ocupación electrónica estaría dada por las funciones de Bloch [image: ] obtenidas para ausencia de campos externos e igualmente calculada empleando DFT:
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    donde [image: ] caracteriza el potencial electrostático para la ausencia de campo externo y las condiciones periódicas son aplicadas en todo el volumen consistente de [image: ] celdas unitarias (número de puntos k usados para explorar la primera zona de Brillouin). Como fue mencionado, la aplicación del campo externo se consideró como un incremento lineal perturbativo del potencial electrostático según la ecuación
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    donde [image: ] son, respectivamente, el potencial electrostático y la perturbación asociada con la aplicación del campo externo. Entonces, aplicando la teoría perturbativa dependiente del tiempo, se puede calcular la tasa de fuga de cada orbital como una “corriente de estado” [image: ]dada por la transformada de Fourier de la función de correlación [image: ]:
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    donde [image: ] es un elemento matricial del operador de evolución asociado al potencial de perturbación
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    y [image: ]. Entonces, la corriente total emitida por todo el volumen Ω será [image: ] y la densidad de corriente [image: ], donde Auc es el área de la celda emisora.


    Se define también la densidad de corriente local [image: ] siendo
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    donde[image: ]


    Este formalismo resulta similar al modelo de efecto túnel de Bardeen (32) (BTH, del inglés Bardeen Transfer Hamiltonian), que forma parte del modelo Tersoff-Haman, (33) utilizado en el contexto de la microscopía de barrido por efecto túnel para obtener el mapa de densidad de corriente.


    



    RESULTADOS Y DISCUSIÓN


    Durante el presente estudio se simularon las superficies de tungsteno 100 y de carburo de tungsteno 0001. Las mismas fueron homogéneamente contaminadas con carbono, para diferentes niveles de recubrimiento. Todas las configuraciones resultantes fueron optimizadas, mostrando buena concordancia con resultados previos. La mayor estabilidad, durante el posicionamiento de los átomos de carbono, resultó en los espacios abiertos de las capas superficiales, identificadas como “hueco” (H) en el tungsteno o siguiendo la configuración de formación de la red hexagonal compacta (HPC) para el carburo de tungsteno. Como puede verse en la figura 3, se encontró que el trabajo de extracción macroscópico aumentaba al incrementar el recubrimiento de la contaminación. Este resultado entra en contradicción con algunas observaciones experimentales (6-17) que sugerían la aparición (incremento) de las corrientes parásitas al incrementar la contaminación de las superficies, lo cual estaría dado por la disminución del trabajo de extracción macroscópico.


    Por otra parte, fue estudiada la rugosidad de una superficie de tungsteno correspondiente a 6 capas atómicas de la superficie metálica, lo cual equivale a un error en el pulido del orden de 1nm. En este estudio fue aplicado un potencial externo y evaluadas las condiciones locales de emisión electrónica. Los promedios de la densidad de carga y el campo eléctrico, así como sus valores inducidos, producto de la aplicación del campo externo [image: ] a la superficie rugosa de tungsteno, se muestran en la figura 4. Puede apreciarse inmediatamente, el efecto de las puntas en la superficie. Como es de esperar, en la misma existe un exceso de electrones en el lado del cátodo (parte inferior) y un déficit en el lado del ánodo (parte superior) (figura 4, (A)-derecha). Esta carga inducida se concentra principalmente cerca de cada pico de la estructura y resulta interesante que no se encuentra localizada en la zona más elevada del plano atómico, sino desplazada un tanto hacia el vacío.


    En la figura 5(A) se muestra un gráfico, tipo Fowler-Nordheim, del promedio de la densidad total de corriente emitida para las contaminaciones 0ML, 1ML y 2ML de carbono sobre el tungsteno. También se muestran los resultados de los modelos de Fowler-Nordheim (FN) y Murphy-Good (MG) utilizando los trabajos de extracción macroscópicos determinados para dichas configuraciones por nuestro modelo. La contaminación por carbono provoca un decrecimiento de la emisión, lo cual era esperado producto del aumento del trabajo de extracción macroscópico. Todos los resultados muestran un decrecimiento de [image: ] como función de [image: ] típico de la emisión electrónica de campo. Las pendientes de los resultados asociados con los modelos DFT están próximos a los asociados a los modelos de FN y MG. Todo sugiere que el trabajo de extracción es la clave principal en el valor de la pendiente, como esperábamos. Presumimos que otros materiales de similar trabajo de extracción que el tungsteno, al ser recubiertos con carbono, muestren comportamientos similares al descrito en la presente investigación. La saturación observada para campos muy fuertes no se debe a la limitación de la carga espacial (como en Koh WS., Ang LK. y Sun S., Ang LK. por ejemplo), (34,35) más bien se debe al haber superado clásicamente la barrera de Schottky. En el modelo MG unidimensional simple, la saturación ocurre bruscamente, pero si se consideran plenamente los efectos cuánticos, esta transición brusca se convierte en una transición más suave (véase, por ejemplo, la figura 3 en Lepetit B.). (36) Otro aspecto a tener en cuenta es cuando se consideran las 3 dimensiones del modelo. Tal como puede apreciarse en la figura 5(B), la emisión ocurre para diferentes valores de campo según la ubicación considerada en la superficie. En todos los casos, los resultados de DFT se encuentran entre los FN, que son los más pequeños, y los MG, que son los más grandes.


    Nuestros resultados se extienden hasta campos extremadamente altos (50 V/nm), mientras los experimentales solo están disponibles para campos relativamente superiores a 10 V/nm (la mayoría de ellos se realizaron por debajo de este límite). Las referencias recientes sobre estos estudios experimentales son proporcionadas por Fursey G. N. (2003) y Fursey G. N (2016), (37,38) Por tanto, es concebible que los fenómenos físicos descritos en la presente investigación puedan ser observados experimentalmente. Además, empleando diferentes materiales con trabajos de extracción inferiores, pueden volverse observables para campos más pequeños. Por otro lado, la transferencia de energía entre un campo suficientemente alto y un material induce efectos térmicos en el electrodo que, en última instancia, pueden conducir a su evaporación. Un modelo de emisión electrónica de campo que relacione la corriente con el campo a cada paso de tiempo para diferentes posicionamientos de los núcleos, sigue siendo un ingrediente necesario para tales simulaciones de dinámica molecular. (39,40) La presente investigación puede considerarse como un intento de mejorar la precisión de este ingrediente del modelo completo.


    Conclusiones


    Es posible realizar estudios amplios de la emisión electrónica de campo empleando modelos a base de cálculos DFT. Los mismos, aportan un marco teórico para estudiar el origen de las “corrientes parásitas” en las cámaras de aceleración de los inyectores de partículas neutras a los reactores de fusión nuclear, cuando los materiales utilizados presentan irregularidades superficiales. La adsorción de contaminantes como el carbono, productos de la deshidrogenación de los hidrocarburos de las bombas de vacío, provocan un aumento del trabajo de extracción macroscópico y, por tanto, una disminución de la emisión electrónica. (25-27) Sin embargo, la adsorción de carbono produce regiones de incremento de la emisión, originando un comportamiento similar o idéntico del flujo electrónico para campos extremadamente altos. (27) Las pequeñas protuberancias a escalas nanométricas de las superficies provocan un incremento considerable en la emisión de campo. (28,29) Se hace recomendable, por lo tanto, la revisión de los procedimientos de pulido de los materiales a emplear en los aceleradores de alta potencia. Además, se arribó a resultados aún no descritos en estudios experimentales y que pueden ser de gran interés para la fabricación de los materiales a emplear en los aceleradores de partículas, (27) aunque deben incorporarse a la simulación otros fenómenos que se ponen de manifiesto a potenciales muy elevados. De forma general, se generaron nuevos conocimientos sobre el origen de las “corrientes parásitas” y su relación con diferentes irregularidades de las superficies de los cátodos. (25-29)
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    Fig. 1. (Superior) Representación esquemática de las superficies W (100) y WC (0001). Las esferas grises representan átomos de tungsteno y las de color marrón de carbono. (Inferior) Recubrimiento de átomos de C sobre las superficies de W (100) (izquierda) y WC(0001) (derecha) bajo la representación p (2 x 2). Las figuras representan los sitios típicos de adsorción, dados en relación a la capa superior: (T) encima de 1 átomo de W, (B) entre 2 átomos de W vecinos, (H) en un espacio intermedio entre más de 2 átomos de W, y (Hcp) en un espacio intermedio entre átomos de W pero manteniendo el crecimiento natural de la celda unitaria del WC.
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    Fig. 2. (Izquierda) Celda unitaria de la estructura de tungsteno, formada por los planos cristalográficos (100) y (010), para estudiar los efectos de la corrugación de la superficie empleando DFT (son mostradas tres capas atómicas, 1 y 3 en gris y 2 en azul con igual periodicidad, dando una visión de la reconstrucción natural de la superficie). (Derecha) Extensión periódica de la rugosidad de la superficie.
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    Fig. 3. Trabajo de extracción para tungsteno 100 (izquierda) y carburo de tungsteno 0001 (derecha), contaminado con carbono, en función de diferentes niveles de recubrimiento y para varias posiciones de los átomos contaminantes.

  


  
    [image: G:\REVISTA\Volumen 12 Número 1\1123 P 121 CNE ya\1123 figura\1123 fig 4.jpg]


    Fig. 4. La parte superior de las figuras representa al cátodo y la parte inferior al ánodo. Las flechas indican la dirección del campo eléctrico externo y los puntos la posición de los átomos de W en el metal. (A)-izquierda: Promedio local de la densidad de carga electrónica ρ(E∞=0,1V/Å) dado en e/Å3. Las líneas de contorno corresponden a valores de 0,01 a 0,33; espaciado por 0,08 ([0,01;0,33;0,08]). (A)-derecha: Promedio local de la carga electrónica inducida ρ(E∞=0,1 V/Å)−ρ(E∞=0,0 V/Å) resultado de la aplicación del campo externo. Las líneas de contorno corresponden con [−7;7;2]×10-4. (B)-izquierda: Promedio del campo electrostático |E(E∞=0,1 V/Å)| multiplicada por el signo de la componente de z. Las líneas de contorno corresponden con [−5,9;6,1;2]. (B)-derecha: Campo eléctrico inducido, obtenido como diferencia del campo electrostático con y sin campo asintótico |E(E∞=0,1V/Å)−E(E∞=0,0 V/Å)|. Las líneas de contorno corresponden con [−0,01;1,5;0,02].
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    Fig. 5. (A) Gráfica tipo Fowler-Nordheim del promedio de la densidad de corriente total emitido por nuestro modelo en DFT para 0 ML (cuadrados), 1 ML (triángulos arriba), y 2ML (triángulo abajo). También son mostrados los resultados analíticos de los modelos FN y MG para los trabajos de extracción calculados por nuestro modelo. (B) Potencial Hartree (línea de contorno, en eV) y la densidad electrónica (escala de colores de la derecha e-/Å3) en porciones de planos que tienen en común el eje z (las coordenadas x e y están coordenadas fraccionarias de la celda unidad empleada en los cálculos DFT, las flechas indican el incremento de una u otra coordenada). Los discos gris y marrón corresponden a las posiciones de los átomos W y C, respectivamente. La energía 0 corresponde con el nivel de Fermi, tal que el potencial indica también el trabajo de extracción local. El potencial (contorno) fue obtenido para F=0 (izquierda) y F=30 V/nm (derecha), para las configuraciones de 0 ML, 1 ML, y 2 ML (en la parte superior de la superficie). La densidad electrónica es la misma para ambos gráficos, correspondientes a F=0 V/nm.
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