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Resumen

El Laboratorio de Dafio del Centro de Aplicaciones Tecnoldgicas y Desarrollo Nuclear (CEADEN)
acumula mas 30 afios de experiencia en las investigaciones en la tematica del dafio radiacional en
los materiales. Por la mira del grupo han pasado multitud de blancos: superconductores de altas
temperaturas, diferentes nanoestructuras, semiconductores clasicos y avanzados, perovskitas, dis-
positivos detectores de radiaciones, etc. Fuentes de rayos gamma, electrones de altas energias,
iones pesados, etc., han sido empleadas en las investigaciones. Mdltiples técnicas de caracteriza-
cioén y simulacién, modernas metodologias de calculo han estado en las manos de los especialistas
para hacer su trabajo. Centenares de publicaciones y participaciones en eventos cientificos, cuatro
Premios Nacionales de la Academia de Ciencias de Cuba (ACC), dos medallas Carlos J. Finlay, en-
tre otros, mas una encomiable labor docente, son parte de los resultados del colectivo. Una muy
resumida historia de esta trayectoria cientifica dentro de la linea de trabajo de este Laboratorio es
presentada en este trabajo.
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The study of radiation damage to materials at the Center
for Technological Applications and Nuclear Development
(CEADEN)

Abstract

The Damage Laboratory of the Center for Technological Applications and Nuclear Development
(CEADEN) accumulates more than 30 years of experience in research on the subject of radiatio-
nal damage to materials. A multitude of targets have passed through the group's sights: high-
temperature superconductors, different nanostructures, classical and advanced semiconductors,
perovskites, radiation detection devices, etc. Gamma ray sources, high energy electrons, heavy
ions, etc., have been used in investigations. Multiple characterization and simulation techniques,
modern calculation methodologies have been in the hands of specialists to do their job. Hundreds
of publications and participation in scientific events, four National Awards from the Cuban Academy
of Sciences (ACC), two Carlos J. Finlay medals, among others, plus commendable teaching work,
are part of the results of the group. A very summarized history of this scientific trajectory within the
line of work of this Laboratory is presented in this work.
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Introduccion

El efecto de la radiacién ionizante sobre los materiales,
conocido como dafio radiacional (DR), puede conducir
a la degradacion de sus propiedades mecanicas, eléc-
tricas, opticas, etc., llevando a su deterioro e incapa-
cidad de correcto desempeifio en la aplicacién donde
se encuentra. Sin embargo, también se ha demostrado

que, bajo determinadas condiciones, los efectos de las
radiaciones pueden tener un resultado contrario, poten-
ciando la optimizacion de la estructura del blanco, que
conduce a una manifestacion mas eficiente de algunas
de sus propiedades.

El conocimiento de la resistencia a la radiacién
de los materiales semiconductores, nanoestructura-
dos, superconductores, etc., garantizard que éstos se
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puedan emplear de forma segura en las aplicaciones
médicas, cientificas o industriales que las requieran, a la
par de que faciliten el desarrollo de nuevos y mas utiles
materiales.

El Centro de Aplicaciones Tecnoldégicas y Desarrollo
Nuclear (CEADEN) desde el afio 1990 tiene en su Depar-
tamento de Fisica un colectivo de especialistas de las
ramas nucleares y de la ciencia de los materiales que
orientaron sus esfuerzos cientificos al estudio del DR
en materiales sélidos de interés nuclear. Hasta el dia de
hoy estos colegas desarrollan investigaciones teéricas
y experimentales en este campo con blancos que van
desde ceramicas superconductoras de alta temperatu-
ra critica (SCAT), hasta avanzados materiales semicon-
ductores como el GaAs:Cr empleado en la fabricacion
de detectores.

Este trabajo pretende hacer un muy resumido re-
corrido por las principales actividades que ha realizado
este colectivo de especialistas, mostrando algunos de
sus resultados.

Materiales y métodos

Los superconductores de altas temperaturas criticas
(SCAT) fueron el primer material estudiado por los espe-
cialistas de DR del CEADEN. Sus potencialidades para
el transporte econémico y sin pérdidas de muy altas
corrientes, imprescindible en las ciencias nuclea-
res, despertaron el interés hacia ellos. El YBa,Cu,O,
(YBCO), sintetizado en el propio CEADEN [1], fue el
SCAT masivo mas profusamente estudiado, aunque tam-
bién se investigaron sus capas gruesas, ceramicas de
Bi2Sr20aCu208+y y otros.

Una vez que el CEADEN logré dar sus primeros pa-
sos en el campo de las nanociencias al sintetizar na-
nocebollas de carbono (NCC) [2], estas y otras formas
alotrépicas del carbono pasaron a ser también blancos
de los estudios del DR.

En colaboracién con el Instituto Unificado de In-
vestigaciones Nucleares (IUIN) de Rusia, se estudi6 la
resistencia a la radiacién de un grupo de detectores hi-
bridos. Estos detectores estaban destinados a la reali-
zacién de experimentos de Fisica de las Altas Energias y
aplicaciones de imagenologia médica y otras. Entre los
materiales sensores de esos detectores se seleccioné
el arseniuro de galio compensado con cromo (GaAs:Cr)
[3], al ser el mas prometedor, pero también se estudia-
ron el CdTe y los clasicos Siy Ge, etc.

Otros materiales que en distintos momentos fue-
ron objeto de los estudios sobre el DR en el CEADEN
se pueden mencionar al silicio amorfo hidrogenado
(a-Si:H), las perovskitas ferraliticas, los cristales cente-
lladores, etc.

Los blancos de las investigaciones siempre se irra-
diaron a temperatura ambiente. Como fuentes de rayos
gamma se emplearon las dos camaras gammas %Co
MPX-y-25M e ISOGAMMA-LLCo del CEADEN, y algu-
nas fuentes patrones, como las de 5Co y ¥"Cs.

Como fuente de electrones se utilizé el acelerador
lineal LINAC-200 de IUIN con una energia de salida de

aproximadamente 20 MeV, mientras que el ciclotron
U-400M de esa misma Institucién se empleé para irra-
diar los blancos con iones pesados de ?Ne acelerados
hasta energias de 77 y 158 MeV.

Para la caracterizacion galvanomagnética se utiliza-
ron métodos clasicos como el de Kelvin y la suscep-
tibilidad magnética dinamica. También se midieron las
caracteristicas voltampéricas, capacitancia vs. voltaje,
eficiencia de coleccidén de cargas, y otras propiedades
de los detectores, siempre en funcion del tipo, energia y
dosis de radiacion.

Para los estudios microestructurales se emplearon
la Difraccién de Rayos X (DRX), la Microscopia Electré-
nica de Barrido (MEB) y la Espectroscopia Raman.

Como herramienta complementaria se empled la si-
mulacién matematica de los procesos fisicos. Para eso
se utilizaron sistemas de cédigos profesionales, como
el MCNPX [4] y el SRIM-2013 [5], de conjunto con pro-
gramas propios.

Entre estos ultimos se contdé con el MCCM (Méto-
do Clasico asistido por Monte Carlo) para el célculo de
las distribuciones del numero de desplazamientos por
atomos (dpa) en materiales sélidos [6]. Este programa
hace uso de las teorias de dispersion elastica de los
electrones y de las salidas del sistema de cddigos MC-
NPX, permitiendo incluir el aporte de los positrones en
los célculos y analizar la contribucion de cada especie
atémica.

También se desarroll6 y utilizé en las investigacio-
nes una nueva metodologia denominada “Simulacion
de Desplazamientos Atomicos mediante el Método de
Monte Carlo” (MCSAD) [7] en la que se hace énfasis en
simular y realizar el muestreo estadistico del proceso de
formacién de los dpa durante el transporte de las radia-
ciones gamma y electronica.

Otras metodologias tedricas se emplearon amplia-
mente, como la Dinamica Molecular (DM) y la Teoria del
Funcional de Densidad (DFT).

Algunos resultados obtenidos

Las muestras de YBa,Cu,O, ,, ceramica SCAT por
excelencia, al ser expuestas a las radiaciones gamma
revelaron que, en general, a bajas dosis y para diferen-
tes energias de la radiacién, tienen una respuesta sis-
tematica y caracteristica [8]. Se esclarecié que a nivel
intragranular se inducen efectos positivos que fortalecen
los mecanismos de la superconductividad. Este efecto
resulta simultdneamente modulado por una accién ra-
diacional que debilita las junturas de Josephson, lo que
trae como consecuencia un detrimento sistematico de
las propiedades extrinsecas de transporte.

La figura 1(a) presenta la dependencia de la tempe-
ratura critica, Tc, con la dosis de exposicion para dos
muestras. La Tc del material crece con la dosis hasta
un valor maximo, tras el cual, comienza a caer de forma
continua. El pico de Tc ocurre para una dosis ubicada
entre los 100 y 200 kGy. Esta accion peculiar de la radia-
cién gamma sobre los SCAT se sustenta principalmente
en dos efectos: el relacionado con la demostrada capa-
cidad de los rayos gamma de estimular la reorganiza-
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cién de la estructura cristalina del material; y el asociado
a la intensificacién de los movimientos difusivos de las
vacancias de oxigeno inducida por la interaccion de la
radiacion electronica secundaria con el material.

La dependencia de los parametros de la red con
la dosis en una de las ceramicas se presenta en la fi-
gura 1(b), y corrobora la capacidad de las radiaciones
del ®Co, a bajas y medianas dosis, de facilitar el re-
ordenamiento de los oxigenos estructurales, proceso
que conduce a la uniformidad cristalina de las cadenas
Cu-0O. Alcanzada la estructura termodinamicamente
mas estable, cualquier incremento de la dosis conlleva
a un sobredopaje de defectos que modifica la estructu-
ra negativamente.

El estudio de las nanoestructuras se inicié con el
empleo de la MEB, orientada a un grupo de muestras de
NCC, detectandose que estas eran inhomogéneas [9],
pues ademas de las NCC se observaban la presencia
de NTC simples y de paredes multiples, carbono amor-
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fo, etc. Luego de la exposicidn a las radiaciones gamma
aparecian evidencias de un fendmeno de ruptura en los
nanotubos presentes, con la consiguiente reduccion de
su longitud.

La dependencia de R vs. dosis en las NCC mos-
tré un incremento inicial que alcanzé un valor maximo
ubicado entre 100 kGy - 140 kGy, seguido de una cai-
da monétona en el resto del intervalo de dosis (figura 2
(a)). Este comportamiento es consecuencia de la com-
petencia entre los procesos de generacién de nue-
vos defectos puntuales, su aniquilacion y la formacién
de defectos mas complejos que conducen al fortaleci-
miento de las uniones entre las nanoparticulas presentes
en la muestra. Las mediciones V-l para varias dosis, figu-
ra 2 (b), confirman que las propiedades de conduccién
de las muestras mejoran cuando la dosis de irradiacion
sobrepasa cierto valor umbral, manifestandose una tran-
sicion de la conductividad eléctrica del tipo semiconduc-
tor al tipo metalico.
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Figura 1. Dependencia de la Tc (a) y las dimensiones de la celda elemental (b) con la dosis de exposicion en ceramicas de YBCO irradiadas con ¢Co.
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Figura 2. Dependencias de la resistencia eléctrica con la dosis (a), y de V-I para diferentes dosis de exposicion (b) en muestras de nanocebollas de carbono.
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La espectroscopia Raman ha resultado muy util, por
ejemplo, para estudiar el DR en los semiconductores,
entre los que estuvo el GaAs:Cr. Las muestras de este
material, base para la fabricacion de detectores avan-
zados, fueron expuestas a los rayos gamma del °Co y
a un haz de electrones de 20 MeV, y se analizaron me-
diante esta técnica. Un ejemplo de los espectros Raman
tomados antes y después de la irradiacién electrénica
en una misma muestra se presenta en la figura 3(a).

Aunque a simple vista se aprecian sensibles dife-
rencias, la deconvolucién de los espectros (figura 3(b)),
mostré que en el material estaban teniendo lugar sig-
nificativos procesos estimulados por la radiacion que
conducen a la relajacién del estado tensional de la es-
tructura, al incremento de la cristalinidad, y a la dismi-
nucion de la concentracién de portadores libres, que en
algunos casos llego a ser del 2.31 % [10]. Los cambios
observados deben estar relacionados con la generacion
de defectos de tipo Frenkel en la subred del arsénico,
y a cambios radiacionalmente estimulados en la canti-
dad y caracteristicas de defectos preexistente de mayor
complejidad.
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Se utilizaron también métodos galvanomagnéticos
para caracterizar algunos detectores semiconductores,
como el basado en GaAs:Cr, estudiandose la depen-
dencia con la dosis recibida de importantes caracteris-
ticas como |-V y C-V. Los graficos presentados en las
figuras 4(a,b) muestran el comportamiento de estas dos
caracteristicas para diferentes valores de dosis de ex-
posicion al haz de electrones de 20 MeV [11].

Se aprecia la presencia de una ligera asimetria en
[-V, mas pronunciada a mas altas dosis, que probable-
mente esté relacionado con la distribucion asimétrica
de potencial dentro del dispositivo, y que se modifica
con el DR. Estas mediciones mostraron que la corriente
de fuga aumento de 3 a 7 veces con las dosis maximas
alcanzadas, y puede ser debido a la introduccion de da-
fos por desplazamiento en el material, correspondien-
tes a defectos primarios y complejos que conducen a
la formacién de nuevos niveles profundos en la banda
prohibida.

En otro experimento, detectores Timepix con sen-
sores GaAs:Cr y de Si fueron expuestos a haces de
iones de nedn de energias 77 y 158,4 MeV [12]. Se con-
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Figura 3. Superposicion de los espectros Raman del GaAs:Cr antes y después de ser expuesto a electrones de 20 MeV (a), y espectro resuelto de la muestra irradiada (b).
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Figura 4. Caracteristica volt-amperimétrica (a) y dependencia de la capacitancia con la tension (b) para diferentes dosis de exposicion en un detector de barrera de GaAs:Cr.
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firmo la aparicion del conocido como “efecto volcan” en
el detector con sensor Si (tipo np), aunque estuvo abso-
lutamente ausente en Timepix con sensor GaAs:Cr. Este
fendmeno no se asocia a un posible DR, sino a efectos
internos electrénicos vinculados con la proteccién para
cargas de entrada muy altas en modo de recoleccion de
huecos. Se empled el sistema de cédigos SRIM-2013
para calcular el alcance de los iones de ??Ne para ambas
energias en los dos blancos, y se estim6 que en todos
los casos mas del 99.5 % de la energia depositada se
pierde en procesos vinculados a la ionizacién, mientras
que a la produccién de dano en el material apenas va
entre el 0.01 y el 0.008 %.

Multiples trabajos tedricos y las dos metodologias
desarrolladas en el Laboratorio (MCCM y MCSAD) han
permitido evaluar en detalles el DR en un amplio espectro
de materiales con resultados novedosos en este cam-
po. Estos procedimientos posibilitaron calcular las ener-
gias umbrales de desplazamiento, Td, para los atomos
blanco, estudiar las secciones eficaces de produccion
de dpa, evaluar las distribuciones de los dpa con la pro-
fundidad y energia incidente, estimar los aportes de los
sitios cristalinos y de cada especie atémica a los dpa, etc.

Las siguientes imagenes presentadas en la figura 5
son ejemplos de estas investigaciones. Por medio de
los flujos de energia de particulas secundarias calcula-
dos con el MCNPX para detector GaAs:Cr de 900 um,
se pudo determinar con el codigo MCCM la distribucién
del nimero dpa, como se muestra en el ejemplo de la
figura 5(a), para diferentes energias de fotones inciden-
tes y para cada tipo de atomo [13]. Estas dependencias
muestran que los perfiles de Ndpa aumentan con la ener-
gia del fotén, destacandose que con el aumento de la
energia hasta los 6 MeV la cantidad de dpa correspon-
dientes a los atomos de Ga y As se acercan entre si; a
partir de entonces la relacién permanece inalterable.

La figura 5(b) presenta la distribucion con la profun-
didad del numero de vacancias calculado con el cédigo
SRIM, modelando la implantacién de Mn* en un blanco
de perovskita BaTiO,, a 250 keV [14]. La originalidad de
esta simulacion consistié en emplear para las diferentes
especies atémicas las Td calculadas aplicando los con-
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ceptos de DM y DFT. Los resultados fueron comparados
con ensayos similares reportados en la literatura.

Las siguientes referencias generales son el com-
pendio de los trabajos mas importantes del colectivo
dedicado al DR en el CEADEN, y que por déficit de es-
pacio no han podido ser presentados en estas paginas
[6,8,15-19].

Finalmente se destaca que como resultado de las
investigaciones en DR del CEADEN en el periodo 1990
al 2023 se publicaron 135 articulos cientificos en diver-
sas revistas, 1 capitulo de un libro [20], se presentaron
185 ponencias en eventos varios, y defendieron 42 Tesis
de Licenciatura en Fisica Nuclear, tres Tesis de Maes-
tria y tres Tesis de Doctorado [6, 8, 15], y se disefid e
imparte una asignatura docente vinculada a la tematica
del DR en el INSTEC. El Laboratorio fue distinguido con
cuatro Premios de la ACC [15-19] y sus dos investiga-
dores principales recibieron la Orden Carlos J. Finlay.

Los efectos de las radiaciones nucleares sobre las
propiedades de los materiales sdélidos contindian siendo
de gran interés cientifico y tecnolégico. Mantiene plena
vigencia la necesidad del hombre de conocer en detalles
el comportamiento de los materiales en los ambientes
radiacionalmente agresivos donde se encontraran. Bien
puede ser en la imagenologia médica, en la industria
de la microelectrénica, la esterilizacion de productos, la
nucleoenergética, las investigaciones basicas del micro-
mundo, etc. Y no solo es imprescindible conocer cémo
sera el desempefio y la resistencia a las radiaciones de
los diferentes materiales, sino que también estamos con-
vocados a emplear eficientemente sobre ellos la llamada
“ingenieria asistida por defectos”, posibilidad fascinan-
te de modificar conscientemente las propiedades de un
material bajo el efecto de las radiaciones.

En este contexto, la larga experiencia en el tema
acumulada por los especialistas del CEADEN, y la peri-
cia de éstos para dirigir sus esfuerzos a cualquier mate-

rial que se entienda y constituya interés de la institucion,
la AENTA o el pais, hacen que se cuente con una forta-
leza Unica en Cuba apta para hacer frente a la tarea en
la tematica, por compleja o futurista que pueda parecer.
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Figura 5. Dependencia del nimero de dpa con la energia de los fotones incidentes para cada especie de atomo en una muestra de GaAs:Cr (a), y distribucion del namero de

vacancias con la profundidad para muestra de SrTi03 implantada con Mn* (b).
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Conclusiones

El Laboratorio de DR del CEADEN durante mas de
treinta afios de existencia ha tenido una trayectoria cons-
tante y fructifera en resultados, algunos de ellos expuestos
muy brevemente en este trabajo. El nucleo del colectivo
permanece activo y en su haber tienen mas de 135 publi-
caciones, 185 ponencias en eventos, cuatro Premios de la
ACC vy otros altos estimulos, ademas de una muy amplia
actividad docente. Indiscutiblemente, el CEADEN cuenta
con una fortaleza humana unica en Cuba apta para conti-
nuar acometiendo cualquier tarea en la tematica.
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