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Glosario

e Campos de Fuerza: Modelos matematicos que describen las interacciones entre
particulas en un sistema molecular. Pueden ser utilizados en dinamica molecular para
simular comportamientos y propiedades.

e Campos de Fuerza Reactivos: Variantes de campos de fuerza que consideran la
formacion y ruptura de enlaces quimicos, esenciales para estudiar reacciones quimicas en
simulaciones de dinamica molecular.

e Carbonatacion: Proceso de corrosion causado por la reaccion del CO2 con componentes
alcalinos en el cemento, afectando sus propiedades mecanicas.

o Difusion: Movimiento aleatorio de moléculas, en este contexto, entre las interlaminas
del gel C-S-H, afectando la composicion quimica del material.

e Gel C-S-H (Gel de Silicato de Calcio Hidratado): Material clave en la industria del
cemento, formado por la reaccion de silicatos y agua durante el proceso de hidratacion
del cemento Portland. Su estructura gelatinosa proporciona resistencia mecanica al
cemento.

e Modulo de Bulk: Indicador de la compresibilidad de un material y su capacidad para
soportar cargas uniformemente distribuidas.

e Médulo de Shear: Medida de la resistencia de un material a fuerzas cortantes.

e Moddulo de Young: Medida de la rigidez de un material frente a deformaciones elésticas

bajo tension.
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e Oxido de Grafeno (OG): Nanomaterial compuesto por dtomos de carbono dispuestos en
una sola capa. En este contexto, se incorpora al gel C-S-H para mejorar propiedades
mecanicas y quimicas.

e Propiedades Mecanicas: Caracteristicas relacionadas con la respuesta de un material a
fuerzas aplicadas, como elasticidad, resistencia y deformacion.

e Relacion Agua/Silicio (W/Si): Proporcion de agua respecto al silicio en el sistema,
afectando las propiedades del gel C-S-H.

e Relacion Calcio/Silicio (Ca/Si): Proporcion de calcio respecto al silicio en el sistema,
influyendo en la estructura del gel C-S-H.

e Sostenibilidad Ambiental: Enfoque que busca minimizar el impacto ambiental a lo

largo del ciclo de vida de un material o proceso.
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Resumen

Titulo: Evaluacion del efecto de nanomateriales para mejorar la resistencia del cemento al ataque
quimico del CO: mediante técnicas de simulacion en dindmica molecular.

Autor: Héctor Rojas Santos™

Palabras Clave: Dinamica molecular, didoxido de carbono (CO:), matriz de cemento,
carbonatacion, propiedades mecénicas, gel de silicato de calcio (C-S-H), 6xido de grafeno (OG),
resistencia mecanica, interacciones moleculares.

Descripcion: La investigacion se centra en analizar la interaccion dindmica entre el didxido de
carbono (CO-) en fase acuosa y la matriz de cemento, desencadenando el proceso de carbonatacion
y afectando las propiedades mecanicas del gel de silicato de calcio (C-S-H). Los resultados,
obtenidos mediante simulaciones por dindmica molecular utilizando los campos de fuerza ClayFF
para el C-S-H, OPLS-AA para el 6xido de grafeno (OG), y EPM2 para el CO2, revelan que la
difusion gradual del CO: impacta los modulos de Bulk, Shear, Young y la relacion de Poisson,
mostrando variaciones significativas con el tiempo de exposicion. La inclusion de CO: en la
estructura molecular del gel C-S-H conlleva reducciones considerables en el modulo de Young
(48.2%), mddulo de Shear (27.6%), modulo de Bulk (39.1%), y la relacion de Poisson (17.8%),
indicando una disminucidn en la resistencia y rigidez del material. Ademas, la introduccion de OG
en el sistema Gel C-S-H y CO: demuestra mejorar la resistencia quimica y mecanica.

Los resultados evidencian reducciones menos pronunciadas en los mddulos y la relacion de
Poisson (31.7%, 13.2%, 17.6%, y 9.7%, respectivamente) en comparacion con el sistema sin OG.
Estos hallazgos cuantitativos respaldan la conclusion de que la presencia de OG mitiga los efectos

adversos del CO2, mejorando la resistencia quimica y mecanica del sistema.

" Trabajo de grado

“Facultad de Ingenierias Fisicoquimicas. Escuela de Ingenieria de Petroleos. Director: Gustavo
Emilio Ramirez Caballero. Ph.D. Ciencia y tecnologia de los materiales. Codirectores: Emiliano
Ariza Leon. Ph.D. Ingenieria Quimica. Andrés Camilo Lopez Meza. Quimico.
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Abstract

Title: Evaluation of the effect of nanomaterials to improve the resistance of cement to chemical
attack by CO: using molecular dynamics simulation techniques.”

Author: Héctor Rojas Santos'

Key Words: Molecular dynamics, carbon dioxide (CO:), cement matrix, carbonation, mechanical
properties, calcium silicate gel (C-S-H), graphene oxide (GO), mechanical strength, molecular

interactions.

Description: The research focuses on analyzing the dynamic interaction between carbon dioxide
(CO») in aqueous phase and the cement matrix, triggering the carbonation process and affecting
the mechanical properties of calcium silicate gel (C-S-H). The results, obtained through molecular
dynamics simulations using the ClayFF force fields for C-S-H, OPLS-AA for graphene oxide
(GO), and EPM2 for CO2, reveal that the gradual diffusion of CO: impacts the Bulk, Shear,
Young’s moduli and Poisson’s ratio, showing significant variations with exposure time. The
inclusion of CO: in the molecular structure of the C-S-H gel leads to considerable reductions in
the Young’s modulus (48.2%), Shear modulus (27.6%), Bulk modulus (39.1%), and Poisson’s
ratio (17.8%), indicating a decrease in the strength and stiffness of the material. Furthermore, the
introduction of OG into the Gel C-S-H and CO: system is shown to improve chemical and
mechanical resistance.

The results show less pronounced reductions in moduli and Poisson ratio (31.7%, 13.2%, 17.6%,
and 9.7%, respectively) compared to the system without OG. These quantitative findings support
the conclusion that the presence of OG mitigates the adverse effects of CO:, improving the

chemical and mechanical resistance of the system.

" Degree Work

"'Facultad de Ingenierias Fisicoquimicas. Escuela de Ingenieria de Petroleos. Director: Gustavo
Emilio Ramirez Caballero. Ph.D. Ciencia y tecnologia de los materiales. Codirectores: Emiliano
Ariza Leon. Ph.D. Ingenieria Quimica. Andrés Camilo Lopez Meza. Quimico.
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1. Introduccion

La cementacion de pozos en la industria petrolera desempefia un papel crucial al aislar las
formaciones geolodgicas alrededor del pozo, asegurando que las tuberias de revestimiento queden
firmemente cementadas a las profundidades adecuadas. Este proceso es fundamental para la
seguridad y eficiencia de un pozo petrolero, ya que salvaguarda contra la contaminacion de las
aguas subterraneas, impide la intrusion de fluidos en la zona productora y previene la pérdida de
hidrocarburos(Fang et al., 2023; Jiang et al., 2022; Z. Liu et al., 2023; Ye et al., 2023).

No obstante, la cementaciéon de pozos presenta desafios significativos. Estos desafios
incluyen situaciones como la canalizacion de lodo, donde el lodo de perforacion fluye a través de
los poros del cemento, creando espacios que permiten la comunicacion entre las formaciones
geologicas. Asimismo, el fraguado desigual del cemento puede generar un revoque grueso,
dificultando el flujo de hidrocarburos. La filtracion del lodo de perforacion a través del cemento
también puede provocar la pérdida de material de circulacion, debilitando la estructura del pozo.
La incompatibilidad entre el lodo de perforacion y el cemento puede dar lugar a reacciones que
forman productos insolubles, comprometiendo la integridad estructural del pozo(N. K. Bui et al.,
2023; Jun et al., 2023; Reddy et al., 2022; Stefaniuk et al., 2023; Yan et al., 2023).

La presencia de dioxido de carbono (CO:) en las formaciones agrava algunos de estos
problemas al reaccionar con el cemento, generando productos insolubles que debilitan la estructura
del pozo.

En los ultimos afios, ha surgido un creciente interés en el uso de nanomateriales para
mejorar la cementacion de pozos. Estos materiales, con dimensiones del orden de los nandmetros

(10-9 nanometros), presentan propiedades tnicas, como una alta superficie especifica, que pueden
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ser aprovechadas para optimizar el desempefio de la cementacion. Los nanomateriales investigados
para la mejora de la cementacion de pozos abarcan diversas tecnologias: Los nanotubos de
carbono, reconocidos por su excepcional resistencia y ligereza, se han empleado para fortalecer el
cemento mecanicamente y disminuir su permeabilidad a los fluidos. Las nanofibras, filamentos
extremadamente delgados, han demostrado capacidad para potenciar la resistencia mecanica y la
impermeabilidad del cemento. Las nanoparticulas han mostrado la capacidad de mejorar la
resistencia mecanica del cemento, reducir su permeabilidad a los fluidos y fortalecer la adherencia
entre el cemento y la tuberia de revestimiento. Sobre las mejoras en la cementacion de pozos, se
ha observado un marcado interés en la aplicacion de nanomateriales, cuyas dimensiones a escala
nanométrica los hacen altamente atractivos. Este campo ha sido objeto de atencién en numerosos
articulos cientificos, que exploran como estas innovaciones pueden potenciar la eficacia de la
cementacion. Entre estos nanomateriales, se destacan los nanotubos de carbono, reconocidos por
su resistencia y ligereza excepcionales, los cuales se han utilizado para fortalecer mecdnicamente
el cemento y reducir su permeabilidad a los fluidos(Al-Fakih et al., 2022; V. Bui, 2019; Laanaiya
& Zaoui, 2020; Papatzani & Paine, 2018; Perera-Mercado et al., 2023; Potapov et al., 2022; Sun
et al., 2023).

Ademas, las nanofibras, extremadamente delgadas, han demostrado la capacidad de
mejorar la resistencia mecanica y la impermeabilidad del cemento, tal como se ha expuesto en
varias investigaciones cientificas relevantes. Otro avance prometedor se centra en el empleo de
laminas de 6xido de grafeno, tema de estudio en varios articulos recientes, que han resaltado su
potencial para fortalecer y mejorar la adherencia entre el cemento y la tuberia de revestimiento.

Las nanoparticulas, en otra vertiente, también han sido objeto de estudio detallado, evidenciando
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su capacidad para mejorar la resistencia mecanica del cemento y reducir su permeabilidad a los
fluidos, contribuyendo asi a una cementacion mas efectiva en la industria petrolera.

La exploracion y aplicacion de nanomateriales en la cementacion de pozos se enfrenta a
desafios experimentales considerables. La complejidad radica en la necesidad de manipular y
comprender con precision fendmenos a una escala tan diminuta como la nanométrica, asi como en
la dificultad de observar directamente estos materiales en entornos reales de pozos. Estos desafios
exigen una comprension detallada a niveles microscopicos, un campo donde las herramientas
experimentales a menudo encuentran limitaciones significativas(Mishra et al., 2022).

Es en este escenario que el papel de las herramientas computacionales, en particular la
dindmica molecular, adquiere una importancia crucial. Estas herramientas permiten simular y
predecir con precision el comportamiento de los nanomateriales en entornos especificos de pozo,
brindando una vision detallada y enriquecedora de como se desenvuelven mecanicamente en
diferentes condiciones. El poder de la modelacién computacional se traduce en un entendimiento
mas profundo de las interacciones y propiedades de estos materiales a nivel atdmico y molecular,
allanando el camino para avanzar en la optimizacion de la cementacion en la industria
petrolera(Ramézani et al., 2021).

En particular, esta tesis de investigacion se enfocara en evaluar el impacto y la influencia
de la introduccion de laminas de 6xido de grafeno en el gel CSH bajo diversas concentraciones de
CO.. Esta exploracion detallada tiene como objetivo desentranar como esta combinacion
especifica de materiales responde y se comporta en entornos realistas de pozo, contribuyendo asi

al entendimiento y posible mejora de la cementacion en la industria petrolera.



Estudio con Dindmica Molecular del Efecto del CO» en Cemento 18

2. Fundamentos, métodos y modelos

En este capitulo, se presenta una introduccion a los fundamentos tedricos y generalidades
del cemento, desde una perspectiva macroscopica hasta una nanoscopica. Se discute el principal
componente de hidratacion del cemento, el gel C-S-H, y su relacion con la dindmica molecular.
Esta relacion se utiliza para predecir propiedades mecanicas a partir de modelos de gel C-S-H.

2.1 Cementacion de pozos

La cementacién de pozos petroleros es un procedimiento que proporciona un sello
hidréulico para establecer un asilamiento zonal, lo que impide la comunicacion de los fluidos entre
las zonas productivas del pozo y bloquea el escape de los fluidos hacia la superficie. Ademas, la
cementacion produce el anclaje y soporte de la sarta de revestimiento y la protege de la corrosion

producida por los fluidos de las formaciones (Schlumberger and Nelson 2012).
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Figura 1. Fuga de Fluidos en Pozos Petroleros. Adaptado de Ansarizadeh, Mehdi (2015)
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La figura 1 muestra cuatro posibles rutas de fuga de fluidos desde la formacion hacia el
pozo o hacia superficie en un pozo petrolero: (a) Entre la tuberia de revestimiento y el cemento (b)
por medio de fracturas en el cemento, (c) entre la formacién y el cemento en el anular del pozo y
(d) a través del espacio poroso en la matriz de cemento.

La cementacion de pozos se presenta como un proceso intrincado que demanda el uso de
cementos altamente eficientes capaces de enfrentar las condiciones extremas de un pozo,
incluyendo elevadas temperaturas y presiones, la presencia de salmuera, gases acidos y otros
fluidos desafiantes.

Investigaciones han evidenciado que diversos factores fisicos y quimicos inciden
directamente en el rendimiento del cemento en este entorno particular. Las altas temperaturas, por
ejemplo, pueden menguar tanto la resistencia como la durabilidad del cemento, al acelerar
reacciones quimicas que comprometen su integridad. De manera similar, las elevadas presiones
tienden a provocar grietas y desprendimientos en la estructura cementicia, debido a la compresion
a la que se ve sometida(Kunhi Mohamed et al., 2018).

La salmuera, por su parte, al interactuar con el cemento, puede iniciar procesos quimicos
que reducen su resistencia. La presencia de otros fluidos, como el lodo de perforacion, impacta la
hidratacién y la resistencia del cemento debido a interacciones quimicas complejas que alteran su
composicion y comportamiento final. Ademas, la variabilidad y heterogeneidad del perfil de la
pared del pozo no solo dificultan la penetracion y asentamiento dptimos del cemento, sino que
también pueden inducir variaciones en las condiciones quimicas locales, afectando la capacidad
del cemento para formar una union sélida con la pared del pozo(Olsen et al., 2016).

Por consiguiente, la tecnologia de produccion, el disefio selectivo y la eleccion del tipo de

cemento, junto con su formulacion precisa y la ejecucion meticulosa durante el proceso de



Estudio con Dindmica Molecular del Efecto del CO; en Cemento 20

inyeccion, se vuelven criticos para asegurar el éxito de la labor de cementacidon y completamiento
en un pozo, teniendo en cuenta tanto las complejidades fisicas como las interacciones quimicas
involucradas en este proceso.

2.2 Cemento Portland

El cemento Portland, siendo uno de los materiales mas utilizados en la industria de la
construccion a nivel global, tiene una relevancia incomparable, solo superada por el agua en
términos de utilizacion. A pesar de su prominencia, este material presenta imperfecciones
significativas. Entre sus principales defectos se encuentra su baja resistencia a la tension y flexion
en comparacion con su resistencia a la compresion, una disparidad que suele situarse en torno al
10% y 15% respectivamente. Ademas, el cemento hidratado experimenta una retraccion quimica
y autdgena que varia segun las condiciones ambientales en las que se encuentre(Kunhi Mohamed
et al., 2018; Manzano et al., 2013; Pellenq et al., 2009).

No obstante, mas alla de sus limitaciones mecanicas, la fabricacidén de cemento Portland
tiene un impacto ambiental notable, generando aproximadamente 0.85 toneladas de CO: por cada
tonelada de cemento producido. Ademads, la vulnerabilidad del material a los agresivos
ambientales, particularmente a la accion de salmueras, conlleva la pérdida de cohesion y
resistencia debido al ataque de iones que inducen expansion y fisuras en el material(Yin et al.,
2005).

Sin embargo, la investigacion y aplicacion de avances en nanotecnologia, junto con la
introduccién de materiales de refuerzo, ofrecen perspectivas prometedoras para superar estas
limitaciones. Se ha demostrado que mejoras en la resistencia, la compensacion de la retraccion y
la mejora de la durabilidad son posibles a través de la adicion de minerales o polimeros. Asimismo,

la introduccién de materiales suplementarios puede servir para reemplazar parte del cemento
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convencional, buscando alcanzar asi un material mas sostenible. Estudios recientes, como los
realizados por (Hou, 2020b), respaldan estos enfoques para el mejoramiento y disefio renovado del
cemento, apuntando hacia un material mas resistente y respetuoso con el medio ambiente(Hou,
2020a).

2.3 Hidratacion del Cemento

La hidratacion del cemento Portland es un proceso quimico fundamental en la produccion
de concreto. El cemento Portland consiste principalmente en silicatos y aluminatos de calcio que,
al mezclarse con agua, inician una serie de reacciones que resultan en el endurecimiento y la
resistencia del concreto.

Las fases principales del cemento Portland son el alita (C3S), la belita (C2S), la aluminato
tricalcico (C3A) y la ferrita (C4AF). La alita y la belita son las fases que mas contribuyen a la
resistencia del concreto. La reaccion quimica fundamental durante la hidratacion del cemento
Portland se puede describir mediante las siguientes ecuaciones:

Silicatos de calcio: Estos compuestos son los responsables de la resistencia inicial del

cemento. Las principales reacciones de hidratacion de los silicatos de calcio son las siguientes:

3Ca0 - Si102 + 6H20 — 2Ca0 - Si0; - 3H20 + 3Ca(OH):
2Ca0 - Si02 + 4H>0 — CaO - Si10; - 2H>0 + Ca(OH)2

CaO - S10; + 2H>0 — CaO - SiO; - H>0 + Ca(OH),

Aluminatos de calcio: Estos compuestos son los responsables de la resistencia final del

cemento. Las principales reacciones de hidratacion de los aluminatos de calcio son las siguientes:
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3Ca0 - ALOs3 + 6H20 — 2CaO - ALLOs - 3H20 + 3Ca(OH)2

2Ca0 - ALO3 +4H>0 — CaO - ALOs - 2H>O + Ca(OH):

Ferritatos de calcio: Estos compuestos son los responsables de la resistencia al calor del

cemento. Las principales reacciones de hidratacion de los ferritatos de calcio son las siguientes:

4Ca0 - Fe2Os + 6H20 — 2Ca0 - Fe;03 - 3H20 + 3Ca(OH)2

2Ca0 - FexO3 + 4H,0 — CaO - FexO3 - 2H>O + Ca(OH):

Ademas de estos compuestos, el cemento también contiene otros minerales que pueden
reaccionar con el agua, como el tricalcio aluminato (C3A) y el tetracalcio aluminoferrito (C4AF).

La hidratacion del cemento es un proceso complejo que se produce en varias etapas. La
primera etapa, denominada hidratacion rapida, se produce durante los primeros minutos después
de mezclar el cemento con el agua. En esta etapa, los silicatos de calcio reaccionan rapidamente
para formar gel de silicato de calcio hidratado (C-S-H). El C-S-H es una red tridimensional de
iones calcio, silicatos y agua que es responsable de la resistencia inicial del cemento(Hou, 2020a).

La segunda etapa, denominada hidratacion lenta, se produce durante los dias y semanas
posteriores a la mezcla del cemento con el agua. En esta etapa, los aluminatos de calcio y los
ferritatos de calcio reaccionan para formar otros compuestos hidratados, como el ettringita (C3A
- 3CaS0O4 - 32H20) y el monosulfato de calcio (CaSO4 - 2H20). Estos compuestos son
responsables de la resistencia final del cemento.

La importancia del clinker en la hidratacion del cemento es fundamental. EI clinker es el
principal componente del cemento y contiene los compuestos que reaccionan con el agua para

formar los productos hidratados que confieren las propiedades aglutinantes del cemento.
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La hidratacion del cemento es un proceso que puede verse afectado por varios factores,
como la temperatura, la humedad, la relacion agua/cemento y la presencia de otros materiales. La
temperatura y la humedad son factores importantes que pueden acelerar o retrasar la hidratacion
del cemento. La relacion agua/cemento es un factor importante que afecta la resistencia del
cemento. La presencia de otros materiales, como la sal, puede inhibir la hidratacion del cemento.

El C-S-H (gel de silicato de calcio hidratado) es el componente clave que contribuye a la
resistencia y durabilidad del concreto, al formar una matriz sélida que une los agregados. El CH,
o hidréxido de calcio, también contribuye a la resistencia, pero en menor medida(Morales-Cantero
et al., 2022).

El clinker es la materia prima fundamental para la fabricacion del cemento Portland. Es un
material granulado, resultante de la coccion a altas temperaturas de una mezcla de caliza y arcilla.
El clinker es molido para obtener el cemento, y la calidad y composicion del clinker son criticas
para determinar las propiedades del cemento final. Especificaciones como la cantidad de alita,
belita y otros componentes en el clinker tienen un impacto directo en las caracteristicas del
cemento, incluyendo su resistencia y tiempo de fraguado.

La Figura 2 presenta un histograma de frecuencias que ilustra la evolucion de la relacion
Ca/Si en microanalisis de TEM de gel C-S-H en pastas de cemento Portland endurecidas durante
un periodo que abarca desde 1 dia hasta 3 afios y medio.

Se destaca una variacion significativa en la relacion Ca/Si a lo largo del tiempo de
endurecimiento del cemento. En las pastas de 1 dia, la relacion Ca/Si se sitiia en aproximadamente
1,2, incrementandose gradualmente con la edad del cemento hasta alcanzar un valor cercano a 2,0

en las pastas de 3 afios y medio (Richardson, 1999).
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Frecuencia

Relacién C/S

Figura 2. Histograma de frecuencia de la relacion C/S el cemento Portland.

e La velocidad de la reaccion de hidratacion, donde las primeras etapas favorecen la
formacion de monosulfoaluminato de calcio hidratado (CSH), caracterizado por una baja
relacion Ca/Si. A medida que la hidratacion progresa, se generan otros compuestos como
el silicato tricalcico hidratado (C3S), que exhibe una relacion Ca/Si més elevada.

e Lapresencia de otros componentes del cemento, como los sulfatos, que pueden interactuar
con el silicato tricalcico para formar ettringita, poseedora de una relacion Ca/Si
considerablemente alta.

e Las condiciones de curado, incluyendo la temperatura y la humedad, las cuales pueden
influir en la velocidad de la reaccion de hidratacion.

Esta variacion en la relacion Ca/Si impacta de manera significativa en las propiedades del
cemento. Generalmente, una relacion Ca/Si més alta se asocia con mayor resistencia mecanica y

menor permeabilidad. No obstante, este aumento también puede traducirse en menor trabajabilidad
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y mayor contraccion(Cygan et al., 2004b; Kovacevi¢ et al., 2015; Manzano et al., 2012; Wang et
al., 2020).
2.4 Minerales analogos del Gel C-S-H

Los minerales analogos al gel C-S-H, presentes tanto en la naturaleza como sintetizables
en laboratorios, son compuestos inorganicos que exhiben una estructura molecular similar a la del
gel C-S-H. Este ultimo, representado por su formula quimica general CaO-Si02-H20, constituye
un entramado tridimensional de iones calcio (Ca2+), silicatos (Si04) y moléculas de agua. Este
compuesto se asemeja estructuralmente a otros silicatos inorganicos naturales, como los silicatos
de calcio (CaSi0O3), aluminio (Al2Si207) y hierro (Fe2SiO4)(Zhou & Xu, 2016).

La tobermorita, un mineral natural con su equivalente sintético, muestra similitudes
estructurales con el gel C-S-H, pudiendo actuar como un sustituto en materiales cementantes. Su
estructura se describe quimicamente como Ca5Si6016(OH)2-4H20. La tobermorita se clasifica
en tres tipos principales: tobermorita-9, -11 y -14. Estas variantes se diferencian por la distancia
entre las cadenas de silicatos en su estructura molecular.

La tobermorita-9, con una féormula similar a CasSiO16(OH)2-4H>0, presenta una distancia
mas corta entre las cadenas de silicatos, lo que le confiere una estructura mas compacta y una
resistencia a la compresion mas alta que los otros dos tipos de tobermorita. En contraste, la
tobermorita-11, expresada como CasSicO15(OH)2-5H>O, posee una distancia intermedia entre
cadenas, otorgandole una resistencia a la compresion intermedia entre la tobermorita-9 y la
tobermorita-14. Por Ultimo, la tobermorita-14, cuya formula quimica se aproxima a
CasSi6015(OH)2-3H20, exhibe una estructura mas abierta con una resistencia a la compresion mas

baja que los otros dos tipos de tobermorita(Kovacevi¢ et al., 2016).
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Estos minerales comparten propiedades esenciales con el gel C-S-H, incluyendo resistencia
a la compresion, durabilidad, impermeabilidad, y potencialmente, mayor resistencia a la corrosion
y al fuego. Los minerales analogos al gel C-S-H son materiales cementantes artificiales que imitan
las propiedades del hormigdén. Permiten crear hormigones con caracteristicas mejoradas, como
mayor resistencia a la compresion, durabilidad e impermeabilidad.

En dindmica molecular, los minerales analogos al gel C-S-H se utilizan para estudiar el
comportamiento de los materiales cementantes a escala atomica. Los estudios de dindmica
molecular han permitido comprender mejor la estructura y las propiedades de estos materiales, lo
que ha llevado al desarrollo de nuevos cementos con propiedades mejoradas.

Especificamente, estudios teéricos y computacionales han demostrado que los minerales
analogos al gel C-S-H se forman por la reaccidon entre el cemento y el agua. La reaccion produce
un gel formado por una red tridimensional de moléculas de silicato y aluminato. La estructura y
las propiedades de este gel dependen de la composicidon del cemento, asi como de las condiciones
de reaccion. Los estudios de dinamica molecular han sido ttiles para el desarrollo de nuevos
cementos con propiedades mejoradas. Por ejemplo, han permitido desarrollar cementos con mayor
resistencia a la compresion, durabilidad e impermeabilidad. También han permitido desarrollar
cementos resistentes a la corrosion y al fuego.

En resumen, los minerales andlogos al gel C-S-H son materiales cementantes artificiales
con propiedades mejoradas. Los estudios de dindmica molecular han permitido comprender mejor
la estructura y las propiedades de estos materiales, lo que ha llevado al desarrollo de nuevos
cementos con propiedades mejoradas. La investigacion activa sobre estos minerales tiene como
objetivo mejorar las propiedades del hormigén y desarrollar nuevos materiales cementantes. Entre

las areas de estudio se encuentran la creacion de nuevos minerales andlogos del gel C-S-H con
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propiedades mejoradas y la exploracion de su influencia en la resistencia y durabilidad de
materiales de construccion.
2.5 Estructura molecular del gel C-S-H

El gel C-S-H, conformado por una red tridimensional de moléculas de silicato y aluminato,
despliega un papel crucial en el concreto. Los silicatos se componen de un dtomo central de silicio
rodeado por cuatro dtomos de oxigeno, mientras que los aluminatos estan constituidos por un
nucleo de aluminio rodeado por seis atomos de oxigeno.

La génesis de este gel se produce a partir de la interaccion entre el cemento y el agua, donde
la combinacion de minerales como 6xido de calcio, 6xido de silicio y 6xido de aluminio en el
cemento reacciona con el agua para generar las moléculas de silicato y aluminato. Estas moléculas,
al entrelazarse mediante enlaces covalentes, brindan la tenacidad y durabilidad caracteristicas al
gel C-S-H.

Las propiedades mecénicas de este gel son un foco central en la literatura. Se ha demostrado
que la proporcion de silice influye en su densidad, ademas, se ha estudiado detalladamente como
dicha proporcion afecta las propiedades mecanicas, como la resistencia a la compresion y la flexion
del concreto. Por otro lado, la cantidad de aluminato tiene un impacto significativo en la resistencia
mecanica del gel C-S-H y, en consecuencia, en la resistencia global del concreto.

La literatura cientifica revela que entender estas propiedades mecénicas no solo es esencial
para el disefio de mezclas de concreto con caracteristicas especificas, sino también para predecir y
mejorar la durabilidad de las estructuras. Estudios detallados han explorado cémo las variaciones
en la composicion del gel C-S-H impactan en la longevidad y la resistencia del concreto a largo

plazo, siendo esenciales para la ingenieria de estructuras mas duraderas y seguras.
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2.6 Relacion Ca/Si

La relacién Ca/Si en el gel C-S-H (calcio/silicio) emerge como un factor critico en la
formulacion de mezclas de concreto, desempefiando un papel esencial en las propiedades
fundamentales del gel y, por ende, en las caracteristicas finales del concreto. Esta relacion, que
denota la proporcion de atomos de calcio (Ca) con respecto a los atomos de silicio (Si) en la
estructura del gel C-S-H, incide significativamente en diversas propiedades clave(Thomas et al.,
1998).

En primer lugar, una relacion Ca/Si baja sugiere una menor presencia de atomos de calcio
en comparacion con los atomos de silicio, lo que generalmente se asocia con una mayor densidad
del gel C-S-H. Esta mayor densidad puede contribuir a una resistencia mejorada del concreto.
Ademas, investigaciones han demostrado que una relaciéon Ca/Si més baja tiende a correlacionarse
con una mayor resistencia a la compresion del concreto, destacando la influencia directa de esta
relacion en las propiedades mecanicas del material.

La relacion Ca/Si también se revela crucial en el ambito de la durabilidad del concreto. Un
equilibrio adecuado entre calcio y silicio puede contribuir a una mayor resistencia a la corrosion,
un aspecto esencial, especialmente en ambientes corrosivos o en presencia de agentes agresivos.
Asimismo, esta relacion ha demostrado tener implicaciones en el comportamiento a largo plazo
del concreto, afectando la evolucidon de sus propiedades con el tiempo. Este aspecto es esencial
para la evaluacion de la vida 1til de las estructuras de concreto, subrayando la importancia de
comprender y controlar la relacion Ca/Si en el disefio de mezclas de concreto para garantizar

propiedades especificas y la durabilidad a largo plazo de las estructuras(Zhang et al., 2018).
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2.7 Contenido de agua y densidad

La evaluacion del contenido de agua y su relacion con la densidad en el gel C-S-H
desempefia un papel crucial en la formulacién de mezclas de concreto, con implicaciones directas
en las propiedades mecanicas del material. La cantidad de agua presente en la mezcla influye
directamente en la formacion del gel C-S-H y, por ende, afecta significativamente las
caracteristicas finales del concreto.

En el proceso de hidratacion, donde los minerales del cemento, como el 6xido de silicio y
el oxido de aluminio, reaccionan con el agua, se generan moléculas de silicato y aluminato en el
gel C-S-H. La unién de estas moléculas mediante enlaces covalentes contribuye a la resistencia y
durabilidad del gel. Sin embargo, un exceso de agua puede resultar en una estructura de gel menos
densa, comprometiendo la resistencia mecanica del concreto.

La relacion entre el contenido de agua y la densidad del gel C-S-H es crucial para entender
las propiedades mecanicas del concreto. Un contenido de agua adecuado favorece la compactacion
del gel, mejorando la resistencia del concreto. Por otro lado, un exceso de agua puede conducir a
una estructura de gel menos compacta, afectando negativamente tanto la densidad como la
resistencia del concreto.

Los estudios indican que variar el contenido de agua impacta directamente en la resistencia
a la compresion y a la flexion del concreto. Un control preciso de la relacion entre contenido de
agua y densidad es esencial para disefiar mezclas de concreto con propiedades mecdnicas
especificas, garantizando la resistencia y durabilidad deseadas en las estructuras de concreto. Este
enfoque permite no solo entender como la manipulacion del agua afecta la densidad del gel C-S-
H, sino también optimizar las propiedades mecanicas del concreto para aplicaciones especificas

en la construccion(Y. Liu & Shi, 2010).
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28 Efecto del CO:

En el contexto de la industria petrolera, la presencia de CO: en los pozos petroleros puede
tener un impacto considerable en el cemento utilizado en los revestimientos de pozos (casing).
Este fendmeno se asocia cominmente con la corrosion acida inducida por el COz, que puede
afectar adversamente las propiedades mecanicas y la integridad del cemento. A continuacion, se
aborda como este proceso puede deteriorar el cemento del casing(Churakov & Labbez, 2017):

Cuando el CO: se genera o esta presente en el ambiente del pozo petrolero, puede
reaccionar con el cemento al estar en contacto con el revestimiento. Esta reaccion puede resultar
en la acidificacion del entorno circundante, lo que a su vez desencadena procesos de corrosion en
el cemento del casing. La corrosion acida puede disolver los componentes alcalinos del cemento,
como el calcio, debilitando la estructura general del material.

Las moléculas de CO: penetran al cemento a través de los poros capilares no saturados de
agua y posteriormente se disuelven en la fase acuosa contenida en esos poros. Los iones de CO3*
generados reaccionan con los iones de Ca?" presentes formando carbonato de calcio (CaCO3).

Las ecuaciones a continuacion describen los procesos de reaccion presentes en la oxidacion

por CO: del cemento en un medio hidratado, (Zhang et al. 2014):

CO,+H,0— H,CO, » H"HCO; 1)
Ca(OH), + H' + HCO; — CaCO,+2H,0 2)
CSH +H* + HCO; — CaCO, + SiO, + H,0 3)

C,S,H, +C0, - CaCo, 4)
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La ecuacion (1) describe la hidratacion del CO-, formando acido carbonico y bicarbonato.
Posteriormente, las ecuaciones (2), (3) y (4) muestran la transformacion de los componentes bases
del cemento Portland al reaccionar con componentes acidos producidos por el CO:. Puede
verificarse que, en los tres procesos mencionados, se produce carbonato de calcio, es decir; se
genera carbonizacion del cemento y el CaCOs3 precipita en la mayoria de los casos en forma de
calcita, aunque en algunas condiciones puede generar también aragonito y vaterita (Galan, 2011).

La figura 3 muestra un esquema de la alteracion de una muestra de cemento que ha sido

Ca2+
Ca(0OH), CaCos
OH~
Ca2+
oH / co,
/7 /

Figura 3. Bandas de Carbonizacion. Nota: Adaptado de: Kutchko, B. et al. (2007)

expuesta a CO.. La banda 1 se caracteriza por ser enriquecida con iones de Ca*>" y OH", la cual
aporta los elementos para generar la banda 2, que se identifica por presentar un alto contenido de
precipitados de carbonatos de calcio, lo que se traduce en una evidente disminucion de la
porosidad. Finalmente, se observa la banda 3, que estd expuesta directamente al flujo de CO.. A
diferencia de las bandas 1 y 2, la banda 3 esta conformada en su mayoria por C-S-H con presencia

de algunos iones Ca*" y OH".
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La degradacion del cemento debida a la corrosion acida tiene un impacto directo en las
propiedades mecanicas del casing. La pérdida de componentes clave del cemento puede disminuir
la resistencia y la capacidad de carga del revestimiento, comprometiendo su integridad estructural.
Ademas, la formacion de fisuras y porosidades inducidas por la corrosion acida puede facilitar la
migracion de fluidos y gases no deseados a través del cemento, afectando la eficacia de las barreras
de aislamiento(Chen & Gao, 2019). En este contexto, estimar la profundidad de la penetracion de
CO: a la matriz de cemento, permite comprender el grado de afectacion causado.

Existen modelos matematicos propuestos para predecir la profundidad de carbonatacion
del cemento (Tuutti, K., 1982; Bakker, R., 1994; Papadakis, V., 1991; Castellotte, et al., 2008;
Parrott, L., 1994), los cuales coinciden en la manera de predecir ya que los modelos son basados
en soluciones de la ecuacion de difusion de la Ley de Fick, y cuyos resultados, son
correspondientes con estudios experimentales (Nakano, K.,et al., 2014; Kutchko, B. et al., 2007).

La correlacion matematica basica de la ley de Fick es expresada asi:

oc_ 0 ( oC
at — ax\ ox

Donce C, representa la concentracion de una sustancia, en este caso CO2, D el coeficiente
de difusion, t el tiempo y x la profundidad penetrada por la sustancia.

Laresolucion de esta ecuacion varia dependiendo de las condiciones iniciales y de contorno
que sean consideradas, generando diferentes modelos propuestos por autores, entre el que se
destaca el modelo mas sencillo al considerar que la profundidad de la carbonatacion es

proporcional a la raiz cuadrada del tiempo, esto es:

x =kt



Estudio con Dindmica Molecular del Efecto del CO; en Cemento 33

Donde la profundidad de carbonatacién (x) estd medida en mm, k representa la velocidad
de avance (mm/afio'’?) y t es el tiempo transcurrido medido en afios.

La corrosion acida inducida por el CO: en los pozos petroleros puede tener un impacto
cuantificable en las propiedades mecanicas del cemento del casing. Aunque las tasas exactas de
degradacion varian seglin diversos factores, se pueden ofrecer estimaciones generales en términos
porcentuales para ilustrar la magnitud del efecto.

En casos de corrosion acida, se ha observado que la pérdida de resistencia mecanica del
cemento puede oscilar entre el 10% y el 30%, dependiendo de la duracion de la exposicion al COa
y de las condiciones especificas del pozo. Esta pérdida de resistencia puede manifestarse a través
de la disolucion de componentes clave, como el calcio, y la generacion de porosidades y fisuras
en la matriz del cemento. La compresion, una propiedad mecéanica fundamental del cemento, puede
disminuir en alrededor del 15% al 25% debido a la corrosion acida. Esto no solo afecta la capacidad
de carga del casing, sino que también compromete la integridad estructural del revestimiento. En
términos de moddulo de elasticidad, que mide la rigidez del material, se ha observado una
disminucién del 10% al 20% en casos de corrosion acida prolongada. Esta reduccion puede indicar
una mayor flexibilidad del cemento, lo que afecta su capacidad para soportar cargas externas y
cambios ambientales(Moussa et al., 2020).

Estas estimaciones proporcionan una vision general del impacto porcentual en las
propiedades mecanicas del cemento del casing debido a la corrosion acida inducida por el CO.. Es
importante destacar que estos valores son aproximados y pueden variar segin las condiciones
especificas del pozo y las caracteristicas del cemento utilizado. La mitigacion de estos efectos

requiere enfoques preventivos, como la seleccion de cementos resistentes a la corrosion y la
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implementacion de estrategias de monitoreo continuo para preservar la integridad del
revestimiento y garantizar la seguridad de las operaciones petroleras.
2.9 Okcxido de grafeno (OG)

El 6xido de grafeno (OG) es un derivado del grafeno, que a su vez es una forma
bidimensional de carbono organizada en una estructura de panal. El OG se obtiene mediante la
oxidacion del grafeno, introduciendo grupos funcionales oxigenados en su estructura. Estos grupos
incluyen epdxidos, hidroxilos y carboxilos, que confieren propiedades especificas al OG(Long et
al., 2018).

Quimicamente, este material puede describirse como una capa de carbono con grupos
oxigenados, lo que lo hace mas reactivo que el grafeno puro.

La importancia del OG en la industria del cemento radica en sus propiedades mejoradas de
refuerzo y en su capacidad para mejorar caracteristicas cruciales del concreto. Cuando se incorpora
OG al cemento, actua como un refuerzo nanométrico debido a su estructura bidimensional Unica.
En términos quimicos, la interaccion del OG con los componentes del cemento, como el silicato
de calcio hidratado (C-S-H), mejora la cohesion y la resistencia mecéanica de la matriz cementante.

La presencia de OG en la matriz del cemento puede representarse quimicamente como una
interaccion entre los grupos oxigenados del OG y los componentes del cemento, fortaleciendo la
estructura general. Esta interaccion puede facilitarse mediante la formacion de enlaces covalentes
o mediante fuerzas de dispersion, dependiendo de la naturaleza especifica del OG y del proceso
de mezcla(Georgakilas et al., 2016).

En resumen, el OG, con su estructura Gnica y grupos oxigenados, se convierte en un aditivo

clave en la industria del cemento. Su incorporacion puede fortalecer significativamente el
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concreto, proporcionando una solucidon quimica innovadora para mejorar la resistencia y
durabilidad de las estructuras de concreto en diversas aplicaciones constructivas.
2.10 Métodos de simulacion molecular

Los métodos de simulacion molecular son técnicas computacionales que permiten estudiar
el comportamiento de moléculas y sistemas moleculares a escala atomica o molecular. Estos
métodos se basan en la resolucion numérica de las ecuaciones de la mecanica clasica o cuantica,
que describen el movimiento de los &tomos y moléculas(Jensen, 2017).

Los métodos de simulacion molecular se utilizan en una amplia gama de aplicaciones,
incluyendo la ciencia de materiales, la bioquimica, la fisica de superficies y la quimica cuantica.
Estos métodos permiten estudiar el comportamiento de materiales a escala atomica, lo que puede
ayudar a comprender sus propiedades y como estas propiedades cambian con las condiciones
externas.

Existen dos tipos principales de métodos de simulacion molecular:

e Me¢étodos clasicos: Estos métodos se basan en la resolucion numérica de las
ecuaciones de la mecénica clasica, que describen el movimiento de los 4&tomos y
moléculas a escala macroscopica. Los métodos cldsicos son mds rapidos y
eficientes que los métodos cuanticos, pero son menos precisos.

e M:¢étodos cuanticos: Estos métodos se basan en la resolucion numérica de las
ecuaciones de la mecéanica cuantica, que describen el movimiento de los atomos y
moléculas a escala atomica. Los métodos cuanticos son mas precisos que los
métodos clasicos, pero son mas lentos y requieren mas recursos computacionales.

Algunos de los métodos de simulacion molecular mas utilizados son:
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Dinamica molecular: Este método se utiliza para estudiar el movimiento de los d&tomos y
moléculas en el tiempo. La dinamica molecular se basa en la resolucion numérica de las ecuaciones
de Newton, que describen el movimiento de las particulas bajo la influencia de fuerzas.

M¢étodos Monte Carlo: Estos métodos se utilizan para estudiar el comportamiento de
sistemas moleculares en equilibrio. Los métodos Monte Carlo se basan en la generacion de estados
aleatorios del sistema y la evaluacion de su probabilidad de ocurrencia.

Los métodos de simulacion molecular son una herramienta poderosa que permite estudiar
el comportamiento de moléculas y sistemas moleculares a escala atdmica. Estos métodos se
utilizan en una amplia gama de aplicaciones, y su importancia estd creciendo a medida que los
recursos computacionales se vuelven mas potentes(Lewars, 2003).

2.10.1 Mecanica Molecular

La mecénica molecular representa una disciplina esencial dentro de la quimica teodrica y la
fisica, focalizada en la comprension de sistemas moleculares mediante enfoques computacionales.
Su objetivo primordial consiste en analizar y prever el comportamiento de moléculas y materiales
a nivel molecular, desentrafiando las complejas interacciones entre sus atomos y las fuerzas que
gobiernan su dinadmica.

En el nucleo de la mecanica molecular reside el modelado molecular, que emplea modelos
matematicos para representar la estructura y comportamiento de sistemas moleculares. Estos
modelos detallan la disposicion tridimensional de cada 4tomo, incorporando las diversas fuerzas
intermoleculares como enlaces covalentes, i6nicos, fuerzas de van der Waals y dipolo-
dipolo(Jensen, 2017).

El marco conceptual de la mecanica molecular se sustenta en las ecuaciones de movimiento

de Newton, fundamentales para prever la trayectoria de cada dtomo en respuesta a las fuerzas
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aplicadas. Los algoritmos de optimizacién desempefian un papel crucial al ajustar las posiciones
atdmicas para alcanzar la estructura molecular mas estable, minimizando asi la energia potencial
del sistema.

La aplicacion practica de la mecanica molecular se materializa a través de simulaciones
computacionales, empleando métodos numéricos para resolver las ecuaciones de movimiento y
simular el comportamiento dindmico de moléculas en diversas condiciones y escalas temporales.
Este enfoque permite estudiar propiedades fundamentales como la geometria molecular, la energia
de enlace, las frecuencias de vibracion, transiciones de fase y reacciones quimicas.

2.10.2 Campos de Fuerza

Los campos de fuerza en el contexto de la mecanica molecular se representan mediante
ecuaciones que describen la energia potencial de un sistema molecular en funcion de las posiciones
y orientaciones de los atomos que lo componen. Estas ecuaciones capturan las interacciones entre
los atomos, modelando enlaces quimicos, repulsiones y atracciones intermoleculares. Un ejemplo
comun de campo de fuerza es el potencial de Lennard-Jones, que describe la interaccion atractiva
y repulsiva entre atomos.

El potencial de Lennard-Jones se expresa mediante la siguiente ecuacion:

12 6

V() = 43[(g) —<z) ]

r r

Donde V,;(r) es la energia potencial entre dos 4tomos en funcion de la distancia rr entre
ellos, € es la profundidad del pozo de potencial, que representa la fuerza de atraccion entre los
atomos, ¢ es el parametro de distancia en la posicion mas baja del potencial, que influye en la

repulsion entre atomos.
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Esta ecuacion describe una fuerza atractiva a largas distanciasy una fuerza repulsiva a
distancias cortas. La combinacién de estas dos contribuciones modela de manera efectiva las
interacciones de Van der Waals entre atomos.

Otro componente comin en los campos de fuerza es el término de energia de enlace

armonico, que modela los enlaces quimicos como osciladores armonicos y se expresa como:

1
Venlace (T') = E k(T’ - rO)Z

donde: Vi, .ce(7) es la energia de enlace en funcion de la longitud del enlace r, k es la
constante de fuerza del enlace, r0r0 es la longitud de enlace de equilibrio.

Estas ecuaciones son solo ejemplos, y la eleccion especifica del campo de fuerza dependera
del sistema molecular bajo estudio y de los detalles de las interacciones que se deseen modelar. La
mecanica molecular utiliza campos de fuerza para aproximar el comportamiento molecular y
permitir simulaciones eficientes de sistemas complejos a escalas de tiempo macroscopicas(Hou,
2020a).

2.10.2.1 Campo de fuerza ClayFF

ClayFF destaca como un campo de fuerza altamente eficaz en la simulacién molecular de
minerales cristalinos hidratados y sus interfaces con fases liquidas. Su fundamentacién se cimenta
en una descripcion idnico-covalente de las interacciones metal-oxigeno inherentes a las fases
hidratadas. Este campo de fuerza ha demostrado su eficiencia al modelar con éxito las estructuras
de materiales de 6xido e hidroxido, asi como las interacciones de especies acuosas con superficies
de oxido e hidroxido. Ademas, ha sido aplicado con éxito para explorar el comportamiento del
agua y las especies idnicas en las capas intermedias de las fases de estructura de capas, segin

evidencian investigaciones previas (Cygan et al., 2004a)
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En términos especificos de la representacion del agua, ClayFF adopta el modelo de carga
puntual simple flexible (SPC) (Berendsen et al., 1987). Para los enlaces covalentes entre oxigeno
e hidrogeno (O-H), el campo de fuerza utiliza una forma funcional conocida como potencial
armonico. Esta eleccion estratégica permite a ClayFF equilibrar la simplicidad necesaria para
evaluaciones eficientes con la suficiente sofisticacion para reproducir con precision las
propiedades fundamentales de los sistemas hidratados en estudio.

La representacion de los enlaces covalentes entre oxigeno e hidrogeno puede llevarse a

cabo utilizando una funcidn funcional llamada potencial arménico.
Ha _ 1 2
Uij =§Ka(r—ro)

Donde 1y representa la longitud 6ptima del enlace entre los tres &tomos, y K, es la constante
de fuerza de estiramiento. Las interacciones metal-oxigeno se describen mediante un potencial
simple de Lennard-Jones 12-6, que se combina con interacciones coulombicas. La energia
potencial total de interaccion intermolecular en el sistema simulado se calcula sumando un término
electrostatico para todas las interacciones de Coulomb entre las cargas atdmicas parciales, junto

con un término de Lennard-Jones (12-6) que modela las interacciones dispersivas de Van der

12 6
U:z qi_qj_|_4_Dl,j & _ &

— 4megr Tij Tij

J

La distancia 7;; entre los atomos ii y jj, las cargas parciales q; y qju  bicadas en

Waals a corta distancia.

estos atomos, y los parametros D;; y R;; del potencial de interaccion de Lennard-Jones, junto con

€, como la permitividad dieléctrica del vacio, constituyen elementos cruciales en la formulacion.
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Los parametros de interaccion entre atomos de distintos tipos se determinan aplicando la regla de

la media aritmética para los parametros de distancia R y de energia D,,.
1
Roij = > (Roi + Ro,j)

Dy,ij = +/Do,iDy,;
En la Tabla 1 se presentan las distintas especies atomicas del ClayFF junto con sus

correspondientes cargas y parametros no enlazantes.

Tabla 1 Parametros no enlazantes del campo de fuerza ClayFF.

Especie Carga (e-) Do (Kcal/mol) Ro (A)
Hidrogeno de agua (Hw) 0.41 0 0
Hidrégeno de hidroxilo (Ho) 0.425 0 0
Oxigeno de agua (Ow) -0.82 0.1554 3.5532
Oxigeno de hidroxilo (Oh) -0.95 0.1554 3.5532
Oxigeno puente (OB) -1.05 0.1554 3.5532
Oxigeno puente con sustitucién octaédrica (OBOS)  -1.1808 0.1554 3.5532
Silicio (Si) 2.1 1.84E-06 3.7064
Calcio Octaédrico (CaO) 1.36 5.03E-06 6.2484
lon de calcio (CaW) 2 0.047 3.2237

La Tabla 2 se muestran los pardmetros de enlace asociados a las moléculas de agua. Esto
se debe a que, como se destaco anteriormente, este campo de fuerza carece de enlaces especificos
y, por lo tanto, las moléculas de agua son abordadas mediante el campo de fuerza SPC(Fuentes-
Azcatl et al., 2014).

Tabla 2 Parametros de enlace del campo de fuerza SPC.

Especiei Especiej k1 (kcal/mol Ar2) ro (A)
Oow Hw 554.1349 1
Oh Ho 554.1349 1

En la Tabla 3 se muestran los parametros de flexion correspondientes a la molécula de agua.
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Tabla 3 Parametros de angulo del campo de fuerza ClayFF.

k2
Especiei Especie j Especiek (kcal/mol 0o (deg)
rad/2)
Hw Ow Hw 45.7696 109.47

2.10.2.2 Campo de fuerza OPLS-AA

El campo de fuerza OPLS-AA, aplicado al 6xido de grafeno, utiliza ecuaciones para
describir las interacciones atomicas y modelar adecuadamente sus propiedades. Para los enlaces
covalentes, se emplea un término de energia potencial armoénica, que se expresa mediante la

siguiente ecuacion:

1
Uenlace = 2 kyp(r —1)?
donde Uenlace es la energia potencial del enlace, ky es la constante de fuerza del enlace, r
es la longitud del enlace real, y 1o es la longitud de enlace ideal.
Para los angulos entre enlaces, se utiliza un término que describe la energia potencial

asociada con las deformaciones angulares, expresado por la ecuacion:
1 2
Uéngulo = Eke (6 —8p)

donde Uunguio €s la energia potencial del angulo, ke es la constante de fuerza del angulo, 6
es el angulo real entre los enlaces, y 0o es el angulo ideal.

En cuanto a las interacciones no enlazantes, como las fuerzas de Van der Waals y las
interacciones electrostaticas, se emplean potenciales de Lennard-Jones y Coulomb,

respectivamente. La ecuacion para el potencial de Lennard-Jones es:

12

oy =1e[()" - G
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donde Uy es la energia potencial de Lennard-Jones, € es la profundidad del pozo de
energia, ¢ es el parametro de distancia minimo, y r es la distancia entre los atomos.

La energia potencial Coulombiana se describe mediante la ecuacion:

qiq;
4meyr

UCoulomb =

donde Ucoulomb € la energia potencial Coulombiana, qi y gj son las cargas de los dtomos,
€o es la permitividad del vacio, y r es la distancia entre las cargas.

Para modelar las interacciones rotacionales alrededor de enlaces diédricos en el 6xido de
grafeno, el campo de fuerza OPLS-AA utiliza términos de energia potencial asociados con angulos

diédricos. La energia potencial diédrica se expresa mediante la siguiente ecuacion:

Udihedral = 5 Vu[1 + cos(nd —y)]

N| =

donde Uginedral €8 la energia potencial diédrica, V, es la amplitud de la barrera de energia,
n es el namero de términos en la serie de Fourier, ¢ es el angulo diédrico real, y vy es la fase.

Esta ecuacion describe la energia asociada con las rotaciones alrededor de enlaces diédricos
especificos en el 6xido de grafeno. La incorporacion de términos diédricos en el campo de fuerza
OPLS-AA permite capturar las restricciones geométricas y las energias asociadas con las
conformaciones diédricas especificas del sistema molecular en estudio(Siu et al., 2012).

2.10.2.3 Campo de fuerza EPM2

El campo de fuerza EPM2, es un modelo tricuerpo que considera las interacciones entre
tres moléculas, consta de tres componentes esenciales. En primer lugar, el potencial Coulomb
describe la interaccion electrostitica entre las cargas eléctricas de las moléculas, siendo
proporcional al producto de las cargas e inversamente proporcional al cuadrado de la distancia

entre ellas. En segundo lugar, el potencial de dispersion de Londres aborda la interaccion atractiva
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entre moléculas debido a las fluctuaciones de los campos eléctricos, siendo proporcional al
cuadrado del producto de las polarizabilidades moleculares e inversamente proporcional al cuarto
de la distancia entre ellas. Por ultimo, el potencial de intercambio de Pauli describe la interaccion
repulsiva entre moléculas debido al principio de exclusién de Pauli, siendo proporcional al
producto de las densidades electrénicas moleculares e inversamente proporcional al cuadrado de
la distancia entre ellas. Este enfoque tricuerpo integral proporciona un marco detallado para
representar las complejas interacciones entre moléculas en el sistema simulado(Kupgan et al.,
2018).
2.10.3 Minimizacion de energia

La minimizacién de energia en dindmica molecular es un procedimiento crucial para
determinar la configuraciéon mas estable y de menor energia potencial de un sistema molecular.
Este proceso implica la iterativa adaptacion de las coordenadas atomicas con el objetivo de
alcanzar un estado de equilibrio. Entre los algoritmos utilizados para esta minimizacion se
encuentra el gradiente conjugado, una técnica eficiente que busca el minimo de la funcion de
energia potencial.

El algoritmo de gradiente conjugado se basa en la direccidon de descenso (dk), que se calcula
utilizando el gradiente de la energia potencial en esa iteracion, junto con un término conjugado
que garantiza la eficacia del descenso. La direccion de descenso se actualiza en cada iteracion para
evitar oscilaciones innecesarias durante la minimizacion. La longitud de paso (ox), que determina
cuanto avanzar en la direccion de descenso, se calcula considerando la conjugacion de direcciones
y la matriz Hessiana aproximada.

dy = —VE + Brdy—1
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_ VEy-VE,
"~ VE, - Hy, - VEy

A

Estas ecuaciones describen el proceso iterativo mediante el cual las coordenadas atomicas
son ajustadas de manera eficiente para alcanzar el minimo de la energia potencial en dinamica
molecular.

2.10.4 Dinamica molecular (DM)

La dindmica molecular es una técnica de simulacion en la que modelamos el movimiento
de atomos y moléculas a lo largo del tiempo, resolviendo las ecuaciones de movimiento de
Newton. Este enfoque nos permite entender cémo se comportan y cambian los sistemas
moleculares en condiciones especificas.

En el ambito de la dindmica molecular, las condiciones de frontera son esenciales, ya que
determinan cémo interactiia nuestro sistema con su entorno simulado. Por ejemplo, las condiciones
periddicas de frontera nos permiten simular sistemas infinitos, lo que mejora la representacion de
sistemas mas grandes.

Los ensambles termodindmicos son conjuntos de sistemas que comparten ciertas
propiedades macroscopicas, como la temperatura y la presion. En nuestra simulacion,
seleccionamos un ensamble especifico para replicar condiciones experimentales reales, como
mantener constante el nimero de particulas, el volumen y la temperatura.

En cuanto a los algoritmos, utilizamos el algoritmo de Verlet para integrar las ecuaciones
de movimiento. Este método numérico es conocido por su precision y estabilidad a lo largo del
tiempo, asegurando que nuestras simulaciones sean confiables y reflejen fielmente el
comportamiento fisico del sistema. La dindmica molecular implica resolver las ecuaciones de

movimiento de Newton para predecir como las particulas (dtomos o moléculas) de un sistema se
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mueven en funcion del tiempo. Estas ecuaciones de movimiento son fundamentales en fisica y se
expresan para cada particula i como:

dZ‘I‘l‘
Mgtz

= F,

Doénde: m; es la masa de la particula i, ri es su posicion en el espacio tridimensional, t es el
tiempo, y F; es la fuerza neta actuando sobre la particula i.

La fuerza neta, Fj, se obtiene a partir del gradiente negativo de la energia potencial del
sistema en relacion con las coordenadas de todas las particulas. Matematicamente, esto se expresa
como:

F; = -V, U(r, 1y, ..., Ty)

Donde U es la energia potencial del sistema y Vi representa el operador gradiente respecto
a las coordenadas de la particula i.

La integracion numérica de estas ecuaciones de movimiento se realiza utilizando
algoritmos como el de Verlet, que calcula las nuevas posiciones y velocidades en incrementos
discretos de tiempo. Este proceso iterativo nos permite simular la evolucion temporal del sistema
y entender su comportamiento dindmico.

2.10.4.1 Topologia

La topologia en dindmica molecular se refiere a la representacion de la conectividad entre
atomos en una molécula. Esta descripcion detallada incluye informacion sobre enlaces covalentes,
angulos de enlace y longitudes de enlace, que son cruciales para definir la estructura tridimensional
de la molécula. En el contexto de simulaciones de dinamica molecular, donde se modelan las
interacciones entre atomos y moléculas a lo largo del tiempo, la topologia molecular sirve como

la base para calcular fuerzas y energias asociadas con estas interacciones. Es esencial para
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comprender y predecir el comportamiento dindmico de las moléculas en un sistema, ya que
proporciona los pardmetros necesarios para aplicar principios de mecdnica molecular en el estudio
de la evolucion temporal de las estructuras moleculares. En resumen, la topologia molecular
desempefia un papel fundamental en la simulacidon y comprension de las dinamicas moleculares al
proporcionar informacion clave sobre la conectividad atomica en una molécula dada.

2.10.4.2 Condiciones de frontera

Las condiciones de frontera son parametros criticos que definen la extension y la naturaleza
del sistema bajo estudio. Estas condiciones se aplican a los limites del espacio simulado y son
esenciales para evitar efectos indeseados relacionados con el tamafio finito de la caja de
simulacion. Entre las condiciones de frontera comunes se encuentran las condiciones de contorno
periddicas, donde las particulas que salen por un lado de la caja reaparecen en el lado opuesto,
creando un entorno simulado infinito. Esto es crucial para evitar artefactos de borde que podrian
afectar la representacion precisa de las propiedades del sistema. Otras condiciones de frontera
pueden incluir reflejo, absorciéon o condiciones aisladas, segin la naturaleza del sistema y los
objetivos de la simulacion. En resumen, las condiciones de frontera son elementos esenciales en
las simulaciones de dindmica molecular que influyen significativamente en la validez y la
interpretacion de los resultados obtenidos.

2.10.4.3 Ensambles termodinamicos

La teoria termodinamica estadistica utiliza ensambles termodindmicos como herramientas
fundamentales para comprender el comportamiento de sistemas a nivel molecular. Estos
ensambles, como el candnico, microcanonico y gran candnico, se aplican en diferentes situaciones.

El ensamble microcandnico describe sistemas aislados con energia constante, el canonico se usa
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en sistemas en contacto térmico a temperatura constante, y el gran canonico se aplica cuando hay
intercambio de particulas y energia con un reservorio térmico y quimico.

Estos ensambles establecen una conexion crucial entre las propiedades macroscopicas y
microscopicas de las particulas en un sistema. A través de la teoria termodindmica estadistica,
permiten calcular probabilidades y distribuciones de energia, caracterizando asi el estado
termodinamico de un sistema. En resumen, los ensambles termodinamicos son herramientas clave
para analizar el comportamiento estadistico de sistemas complejos, sirviendo como un puente entre
la macroscopia y la microscopia en el contexto de la termodindmica.

En cuanto a los ensambles especificos, como el NVT (Numero de particulas, Volumen,
Temperatura), se utiliza para simular sistemas a temperatura constante, mientras que el NPT
(Numero de particulas, Presion, Temperatura) es util para controlar tanto la temperatura como la
presion en sistemas, como en estudios de equilibrio de fases. Por otro lado, el NVE (Numero de
particulas, Volumen, Energia) conserva la energia total en sistemas aislados y es comun en
simulaciones de dinamica molecular para estudiar la evolucion temporal de sistemas cerrados. La

eleccion del ensamble adecuado depende de las condiciones especificas del sistema en estudio.
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3. Objetivos
3.1 Objetivo General
Evaluar el efecto de nanomateriales y aditivos en el mejoramiento de la resistencia del cemento
Portland al ataque quimico del CO: mediante técnicas de simulacion en dindmica molecular.

3.2 Objetivos Especificos

e Analizar los efectos generados en el cemento Portland a escala macroscopica y
microscopica producto de la interaccion con el COs.

e Determinar los nanomateriales y aditivos adecuados para mejorar la resistencia del
cemento Portland al ataque quimico del COs..

e Estudiar el efecto del CO- en la integridad del cemento Portland por medio de técnicas de
modelado molecular.

e Evaluar el efecto de nanomateriales y aditivos sobre la resistencia del cemento al ataque

quimico del CO2 mediante técnicas de simulacién en dindmica molecular.
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4. Metodologia

A continuacion se detallaré el proceso de construccion de los modelos de los geles C-S-H,
CO: y OG, asi como los parametros y reglas utilizados para cada una de las simulaciones. Se
describira paso a paso como se llevaron a cabo los modelos y las consideraciones que fueron
tenidas en cuenta.

4.1 Construccion de modelos de gel C-S-H

La obtencion de los modelos de gel C-S-H se llevd a cabo mediante la manipulacion del
mineral analogo tobermorita 14A como punto de partida. Con el propdsito de obtener un modelo
mas representativo del gel C-S-H, se procedi6 a realizar modificaciones estructurales especificas.
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Figura 4 Proceso de construccion de los modelos de gel C-S-H.
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Este modelo se caracteriza por su disposicion tipo sandwich, donde la region superior exhibe la
presencia de tetraedros de silicio y octaedros de calcio, mientras que en la parte intermedia se
encuentran moléculas de hidréxido de calcio y agua.

El proceso de construccion de este modelo como se muestrea en la Figura 4 implico, en
primer lugar, la modificacion de la estructura de la tobermorita para adaptarla a las caracteristicas
deseadas. Posteriormente, se llevo a cabo la creacion de un espacio interlaminar, crucial para la
conformacion de la estructura final del gel C-S-H. Finalmente, se procedié a la adicion de
moléculas de agua e hidroxido de calcio en el espacio interlaminar, culminando asi con la creacion
del modelo de gel C-S-H de interés. Este enfoque meticuloso garantizo la representacion adecuada
de las caracteristicas fundamentales de los geles C-S-H en el contexto de la simulacién.

42  Construccion de modelos de gel C-S-H/CO:

La incorporacion de las moléculas de CO: se llevo a cabo después de obtener y relajar las

estructuras de gel C-S-H. Este paso adicional fue necesario debido a que la estructura resultante

exhibia propiedades porosas. La introduccion controlada de las moléculas de CO: se realizd

mediante la implementacion del Método Monte Carlo de sesgo configuracional, focalizdndose
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especialmente en las areas vacias de los poros identificados en la estructura del gel C-S-H como
se observa en la Figura 5. Este enfoque estratégico permitié gestionar de manera precisa la
inclusion de las moléculas de CO: en las regiones porosas, garantizando asi una representacion
mas fiel y detallada de las interacciones moleculares en el sistema simulado.
4.3 Construccion de modelos de gel C-S-H/CO:/0G

En el proceso de construccion de las laminas de oxido de grafeno, se implementd el
algoritmo make-graphitics(Sinclair, 2019). Este método posibilito la creacion de laminas
rectangulares de 6xido de grafeno con dimensiones de 4 nm x 4 nm (Figura 6), al mismo tiempo

que permiti6 ajustar la proporcion de carbono a oxigeno (C/O) a un valor especifico de 2.0.
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Figura 6 Lamina de Oxido de grafeno obtenida con make-graphitics.

Seguidamente, se llevo a cabo construccion del gel C-S-H con ldminas de 0xido de grafeno
(OG). En este caso, se implement6 la creacion de una supercelda ampliada con dimensiones de
4x4x4 antes de la inclusion de las moléculas de agua e hidroxido de calcio. Esta estrategia se disefio
con el objetivo de proporcionar un espacio interlaminar adecuado para acomodar la lamina de

oxido de grafeno de manera Optima dentro de la estructura del gel. Esta supercelda permitié no
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solo asegurar la correcta insercion de las ldminas, sino también ofrecer una perspectiva mas amplia
de la interaccion entre el 6xido de grafeno y el gel C-S-H.

Posteriormente, se procedio a la inclusion cuidadosa de las moléculas de agua e hidroxido
de calcio, consolidando asi la integracion exitosa de las laminas de 6xido de grafeno en la
estructura global del gel C-S-H.

4.4 Detalles de simulacion

Las simulaciones se llevaron a cabo empleando el software LAMMPS, usando un paso de
tiempo de 1.0 fs y el método Particle-Particle-Particle-Mesh (PPPM) para la correccion de la energia
de coulomb a largo alcance con una precision de 1x10™*. dividiéndose en tres etapas fundamentales.
En la primera fase, se procedio a la generacion de modelos de gel C-S-H con diversas relaciones
de Ca/Si (1.7, 1.8 y 1.9) y W/Si (1.0 ... 2.0). La segunda etapa consistio en la simulacion con la
inclusion de moléculas de CO:, mientras que la Gltima se enfocé en la incorporacion de laminas
de 6xido de grafeno (OQG).

Para la primera fase, se implementd un proceso de recocido simulado, elevando la
estructura a una temperatura de 1000 K durante 7 ps, manteniéndola a esta temperatura durante
otros 7 ps. Posteriormente, se permitid que la estructura se enfriara durante 28 ps, con el objetivo
de obtener una configuracién desordenada y semejante al gel C-S-H. Finalmente, se llevo a cabo
una etapa de produccion durante 7 ns para permitir que la estructura alcanzara condiciones de
equilibrio, asegurando asi la estabilidad y coherencia del sistema simulado. Este enfoque
secuencial proporciona una comprension detallada de la evolucion de la estructura molecular a lo

largo de las diferentes fases de la simulacion.
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4.5 Campos de fuerza
En la descripcion de la estructura molecular, se utilizé el campo de fuerza ClayFF para
modelar las interacciones en todos los componentes del gel C-S-H. Para las moléculas de CO-, se
recurrié al campo de fuerza EPM2, reconocido por su eficacia en la representacion detallada del
diéxido de carbono. En cuanto a las laminas de 6xido de grafeno, se aplico el campo de fuerza
OPLS-AA, especificamente disefiado para capturar las caracteristicas de las estructuras
carbondceas. A fin de asegurar la coherencia en las interacciones entre los diversos componentes,

se implementaron reglas de combinacion aritméticas.

4.6 Calculo de propiedades mecanicas

La determinacion de los modulos de elasticidad, tales como el modulo de Bulk, Shear,
Young y la relacion de Poisson, se lleva a cabo mediante un enfoque detallado.

Primero, se implementan ensambles NPT para mantener constante la presion y la
temperatura del sistema, lo que posibilita la aplicacion de deformaciones controladas. Estas
deformaciones se aplican a lo largo de las seis componentes del tensor de presion, dividiéndose en
dos grupos: las componentes principales (xx, yy, zz), asociadas con deformaciones uniaxiales, y
las componentes secundarias (xy, xz, yz), relacionadas con deformaciones biaxiales.

A partir de estas deformaciones, se calculan las componentes del tensor de elasticidad, una
matriz que describe la relacion entre las deformaciones aplicadas y las tensiones resultantes. Esta
matriz de elasticidad simétrica se utiliza para construir una matriz que contiene los modulos de
elasticidad y la relacion de Poisson.

El médulo de Bulk, que mide la resistencia del material a la compresion, se obtiene a partir

de la componente volumétrica del tensor de elasticidad. Por otro lado, el médulo de Shear, que



Estudio con Dindmica Molecular del Efecto del CO; en Cemento 54

cuantifica la resistencia del material a la cizalladura, se calcula a partir de las componentes
cortantes del tensor de elasticidad.

El médulo de Young, que evalua la resistencia del material a la tension, se obtiene a partir
de las componentes uniaxiales del tensor de elasticidad. Finalmente, la relaciéon de Poisson, que
mide la compresibilidad del material, se extrae de la diagonal secundaria de la matriz de
elasticidad, proporcionando una medida de la relacion entre la disminucion del volumen unitario
y la deformacion axial. Este enfoque integral permite una evaluacion detallada de las propiedades

elasticas del sistema en estudio mediante la dinamica molecular.

5. Analisis de resultados

En el presente apartado, se exponen los resultados derivados de la evaluacion del impacto
ocasionado por la incorporacion de didéxido de carbono en la matriz de gel C-S-H, constituyendo
un elemento central en el desarrollo de esta tesis. Esta seccion se estructura en una fase inicial,
enfocada en la evaluacion del sistema durante la etapa de preparacion mediante un riguroso
proceso de recocido simulado. Posteriormente, se desglosan etapas sucesivas que detallan los
resultados alcanzados para el gel C-S-H, considerando tanto la presencia como la ausencia de COx,
y evaluando, ademas, la influencia del 6xido de grafeno en el comportamiento del sistema.

5.1 Evolucion temporal de los modelos

Con el objetivo de evaluar las condiciones de equilibrio y comprender el comportamiento
del sistema, la Figura 7 muestra perfiles temporales de energia potencial, cinética, densidad y
volumen a lo largo de los 7 ns de simulacidon. Estos perfiles ofrecen una representacion visual

detallada de las variaciones en cada propiedad durante el transcurso de la simulacion.
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Es importante destacar que durante los primeros picosegundos de la simulacion se aprecian
alteraciones en los perfiles, directamente asociadas a los cambios en los ensambles durante el
proceso de recocido simulado. Estas variaciones iniciales son fundamentales para comprender la
estabilizacion del sistema a lo largo del tiempo simulado.

Ademas, los perfiles presentan las variaciones especificas para el modelo de gel C-S-H con
una relacion Ca/Si de 1.8, y se observa que los comportamientos son consistentes entre los

diferentes sistemas analizados.



Estudio con Dindmica Molecular del Efecto del CO» en Cemento

56

En relacion con la energia potencial y cinética, se nota un aumento conforme crece el

tamano o el contenido de moléculas de agua. Este incremento en la energia se atribuye a la mayor

complejidad del sistema, donde un mayor nimero de moléculas y una interaccion mas extensa

entre ellas resultan en un incremento de la energia total del sistema.
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En contraste, los perfiles de densidad y volumen revelan una relaciéon inversamente
proporcional, indicando que a medida que la densidad aumenta, el volumen tiende a disminuir y
viceversa.

De igual manera, las densidades registradas al considerar diversas relaciones de agua a
solidos (W/S) se sitilan en un rango estrecho, especificamente entre 1.5 y 1.6. Este intervalo
contrasta de manera notable con los valores consignados en la literatura, los cuales suelen oscilar
entre 1.7 y 2.6. La disparidad observada se atribuye principalmente a las variaciones en las
relaciones Ca/Si. En términos generales, las densidades del C-S-H exhiben un aumento
proporcional a la relacion Ca/Si, ya que una mayor proporcion de calcio conduce a la formacion
de una estructura mas compacta.

Ademas de los perfiles mostrados para la relacion Ca/Si de 1.8, se realizaron simulaciones
similares para las relaciones Ca/Si de 1.7 y 1.9. Los resultados obtenidos fueron muy similares a
los observados para la relacion Ca/Si de 1.8, con aumentos similares en la energia potencial y
cinética a medida que aumentaba el tamafio o el contenido de moléculas de agua. También se

observo una relacion inversamente proporcional entre la densidad y el volumen.
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5.2 Estructura molecular de los modelos

A continuacidn, se evaltian los cambios en la estructura y composicion del gel C-S-H a lo

largo de los 7 ns de simulacion, se examinan las transformaciones en la estructura y composicion

Figura 8 Snapshots del modelo de gel C-S-H durante los 7 ns de simulacion.
del gel C-S-H. Las cadenas fundamentales de silicio tetraédrico y calcio octaédrico, constituyentes
basicos del gel C-S-H, experimentan deformaciones durante el proceso. Estas deformaciones

resultan de la interaccion dinamica entre las cadenas y las moléculas de agua presentes en el gel
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C-S-H. Las moléculas de agua tienen la capacidad de unirse a las cadenas de silicio tetraédrico y
calcio octaédrico en diversos puntos. Estas uniones inducen cambios en la configuracion de las
cadenas, generando curvaturas, alineaciones distintas y la ocasional separacion o fusion entre ellas.
En la imagen, se ilustra como estas deformaciones se manifiestan en una variedad de formas,
revelando la complejidad de las interacciones moleculares.

Asimismo, se observa que las moléculas situadas en las interldminas, las regiones entre las
cadenas de silicio tetraédrico y calcio octaédrico experimentan un proceso de difusion a lo largo
del tiempo. Este fendmeno se atribuye al movimiento aleatorio de las moléculas, permitiéndoles
desplazarse entre regiones y modificar la composiciéon quimica del gel C-S-H. La dindmica de
estas interacciones y movimientos moleculares contribuye a una comprension mas profunda de la
evolucion del gel C-S-H en el transcurso de la simulacion.La figura presenta el mismo modelo,
pero sin la presencia de atomos de Ca, O y Si del gel C-S-H, permitiendo asi una visualizacion
mas clara de los cambios y la difusion de las moléculas de agua durante la simulacion.

En los primeros instantes de la simulacion representados en la imagen, las moléculas de
agua exhiben una distribucion uniforme en el espacio. A medida que progresa la simulacion, se
observa un cambio significativo: las moléculas de agua tienden a concentrarse en las regiones
donde hay mas espacio disponible. Este fendmeno se atribuye a la naturaleza repulsiva de las
moléculas de agua entre si, lo que genera un movimiento hacia las areas menos densas del sistema.
La visualizacion sin los atomos de Ca, O y Si facilita la observacion detallada de este proceso de

difusion y sus efectos en la distribucion espacial de las moléculas de agua en el gel C-S-H.
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Figura 9 Snapshots del modelo de gel C-S-H durante los 7 ns de simulacion sin los atomos del gel C-
S-H.

Es importante destacar que esta concentracion diferencial de moléculas de agua no solo
impacta la distribucion espacial, sino que también tiene efectos significativos sobre las cadenas de
SiO2 y los bloques de calcio octaédrico. La difusion de las moléculas de agua influye en la
flexibilidad y configuracion de estas cadenas, induciendo cambios en su estructura y conformacion

a lo largo del tiempo simulado. Estos efectos son fundamentales para comprender cémo la
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presencia dinamica de moléculas de agua modifica la arquitectura interna del gel C-S-H,
desencadenando adaptaciones y transformaciones en su estructura molecular.

En este analisis, se examinan los cambios en la estructura y composicion del gel C-S-H en
presencia exclusiva de CO: durante 1 ns de simulacién, representados en cuatro snapshots. Las
cadenas fundamentales de silicio tetraédrico y calcio octaédrico, constituyentes basicos del gel C-
S-H, experimentan deformaciones dindmicas debido a la interaccion con las moléculas de CO-
presentes en el sistema. Estas moléculas de CO- tienen la capacidad de vincularse a las cadenas de
silicio tetraédrico y calcio octaédrico, generando cambios en la configuracion de las cadenas, tales
como curvaturas, alineaciones distintas y, eventualmente, separacion o fusion entre ellas. La
imagen ilustra visualmente como estas deformaciones se manifiestan en diversas formas,

resaltando la complejidad de las interacciones moleculares en el gel C-S-H en presencia de COa.

Figura 10 Snapshots del modelo de gel C-S-H con CO2 durante los 1 ns de simulacion.
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Ademas, se observa que las moléculas situadas en las interlaminas, las regiones entre las
cadenas de silicio tetraédrico y calcio octaédrico, experimentan un proceso de difusion a lo largo
del tiempo. Este fenomeno se atribuye al movimiento aleatorio de las moléculas de CO.,

permitiéndoles desplazarse entre regiones y modificar la composicion quimica del gel C-S-H

Figura 11 Método de inclusion de moléculas de OG en el gel C-S-H.

En este anélisis, exploramos como el gel C-S-H responde a la presencia de CO: y 6xido de
grafeno (OG) durante 1 ns de simulacion, ilustrado en tres momentos clave. Las cadenas

fundamentales del gel experimentan cambios dindmicos debido a las interacciones con CO: y OG.



Estudio con Dindmica Molecular del Efecto del CO; en Cemento 63

Las moléculas de CO:y OG se vinculan a las cadenas, generando deformaciones que se visualizan
en diversas formas en la imagen, destacando la complejidad de estas interacciones moleculares.

Un aspecto distintivo es la capacidad del OG para plegarse y adaptarse a las regiones
porosas del gel, moldeando su morfologia tridimensional. Este comportamiento unico del OG se
suma a la compleja danza molecular en el sistema. Ademas, las moléculas de CO2 y OG facilitan
la difusion en las interlaminas, afectando la composicion quimica del gel a lo largo del tiempo.

5.3 Propiedades mecanicas

A continuacion, se presentan los mdédulos de Bulk, Shear, Young y relacion de Possion

obtenidos para los sistemas de gel C-S-H, gel C-S-H con CO: y gel C-S-H con CO: y OG.
5.3.1 Propiedades mecanicas gel C-S-H

La tabla 4 proporciona una vision detallada de las propiedades mecanicas del gel C-S-H
con una relacion Ca/Si de 1.7, en relacion con diferentes valores de la relacion agua/silice (W/Si).
Observando la variacion en estos parametros, se destaca que la relacion agua/silice se encuentra
en un rango de 1.00 a 2.00. En cuanto al Mddulo de Bulk, se observa una disminucion gradual a
medida que la relacion agua/silice aumenta, con valores oscilando desde aproximadamente 44.10
hasta 29.30 GPa. Este descenso indica una tendencia hacia una menor resistencia del material a la
compresion. De manera similar, el Modulo de Shear muestra una disminucion en el rango de 32.30
a26.70 GPa a medida que la relacion agua/silice aumenta. Este parametro refleja la resistencia del
material a fuerzas de cizallamiento y exhibe una tendencia decreciente con una mayor proporcion
de agua. El Mddulo de Young, que representa la rigidez del material, muestra una variacion en el
rango de 75.10 a 59.40 GPa. Al igual que los moédulos anteriores, se observa una disminucién en

respuesta al aumento de la relacion agua/silice. Por ultimo, la Relacion de Poisson, indicadora de
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la deformacion del material en respuesta a cargas, se mantiene en un rango relativamente constante
entre 0.17 y 0.20, con ligeras variaciones en funcion de la relacion agua/silice.

Tabla 4 Valores de las propiedades mecanicas para el gel C-S-H con relacion Ca/Si de 1.7

. . Modulode Modulode Modulode Relacionde
Si water W/Si ) )
Bulk Shear Yoiung Poisson
180.00 180.00 1.00 a0 | 3230 |50 | 0.17
180.00 200.00 1.11 [ E 3220 |IET0 ] 0.18
180.00 220.00 1.22 [ 4190 30.50 | [¥0.40 0.18
180.00 240.00 1.33 B40.s30 | 2990 | U 69.30 | 0.19
180.00 260.00 1.44 [ 39.70 29.10 | 66.00 0.19
180.00 280.00 1.56 =750 | 2880 [ 64.90 | 0.20
180.00 300.00 1.67 [ 3640 2840 | [ 63.80 0.18
180.00 320.00 1.78 [ 3550 27.60 | B62.70 | 0.18
180.00 340.00 1.89 [ 3440 2690 | 61.60 0.19
180.00 360.00 2.00 2930 26.70 | [ 59.40] 0.19

La tabla 5 presenta las propiedades mecanicas del gel C-S-H con una relacion Ca/Side 1.8,
considerando diferentes proporciones de agua/silice (W/Si) en el rango de 1.00 a 2.00. Se observa
una disminucion general en las propiedades mecanicas a medida que aumenta la relacion
agua/silice. El Modulo de Bulk, que mide la resistencia a la compresion, y el Modulo de Shear,
que evalta la resistencia al cizallamiento, disminuyen desde alrededor de 50.58 hasta 33.61 GPa
y desde 37.05 hasta 30.62 GPa, respectivamente. E1 Modulo de Young, que indica la rigidez del
material, también muestra una tendencia a la baja en el rango de 86.14 a 68.13 GPa. La Relacion
de Poisson, que describe la deformacion bajo carga, permanece relativamente estable entre 0.19 y

0.22.



Estudio con Dindmica Molecular del Efecto del CO; en Cemento 65

Tabla 5 Valores de las propiedades mecanicas para el gel C-S-H con relacion Ca/Si de 1.8

. . Modulode Modulode Modulode Relacionde
Si water W/Si . )
Bulk Shear Yoiung Poisson
180.00 180.00 1.00 [Boss |IF3705 |I8614 |1 0.19
180.00 200.00 111 932 |IE69os |MEAss |7 o020
180.00 220.00 1.22 [ 48.06 3498 || 80.75 0.21
180.00 240.00 133 [ 46.80 | 3430 | 949 | 0.21
180.00 260.00 1.44 [ 4554 33.33 | I75.70 0.22
180.00 280.00 156 [ 43.01 | 33.03 | 7444 | 0.22
180.00 300.00 1.67 [ 41.75 3257 | B8 0.21
180.00 320.00 1.78 4072 ] 3166 | I 71.92 | 0.20
180.00 340.00 1.89 [ 39.46 3085 | [ 70.66 0.22
180.00 360.00 200 [ 3361 3062 | [ 68.13] 0.22

La tabla 6 detalla las propiedades mecénicas del gel C-S-H con una relacion Ca/Si de 1.9,
variando la relacion agua/silice (W/S1) entre 1.00 y 2.00. A medida que la relacion agua/silice
aumenta, se observa una reduccidon general en las propiedades mecanicas. Tanto el Mddulo de
Bulk, que mide la resistencia a la compresion, como el Modulo de Shear, que evalta la resistencia
al cizallamiento, disminuyen, alcanzando valores desde aproximadamente 31.82 hasta 21.14 GPa
y desde 23.31 hasta 19.27 GPa, respectivamente. El Modulo de Young, indicador de la rigidez del
material, también presenta una disminucion en el rango de 54.19 a 42.86 GPa. En cuanto a la
Relacion de Poisson, que describe la deformacion bajo carga, se mantiene relativamente constante

entre 0.12 y 0.14.
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Tabla 6 Valores de las propiedades mecanicas para el gel C-S-H con relacion Ca/Si de 1.9

. . Modulode Modulode Modulode Relacionde
Si water W/Si . )
Bulk Shear Yoiung Poisson
180.00 180.00 1.00 | 5235 3834 HBES15 | 0.20
180.00 200.00 111 [ 51.05 3823 lE720 | o021
180.00 220.00 1.22 [ 49.74 3621 | [ 8358 0.21
180.00 240.00 133 [ 48k 3550 | IS527 | 0.22
180.00 260.00 1.44 [ 47113 3455 | [ 7835 0.23
180.00 280.00 156 [ 4452 3419 | 705 | 0.23
180.00 300.00 1.67 [ 4321 33.71 | 574 0.22
180.00 320.00 1.78 [ 4214 32.77 | I74.43 | 0.21
180.00 340.00 1.89 [ 40.84 3193 | I73.13 0.22

180.00 360.00 2.00 I 3478 31.70 . [ 70.52] 0.23

La figura 12 presenta los médulos de Bulk para diferentes sistemas de gel C-S-H, siendo
esta propiedad una medida de la resistencia a la compresion del material. Se observa que, a medida
que la relacion Ca/Si aumenta, los modulos de Bulk tienden a incrementarse, indicando un
fortalecimiento de la resistencia a la compresion con una mayor proporcion de calcio en la
estructura del gel. Este fortalecimiento se asocia a la formacion de enlaces mas robustos y
estructuras mas compactas en el gel C-S-H. Sin embargo, la disminucion de los modulos de Bulk
al aumentar la cantidad de moléculas de agua sugiere un debilitamiento de las propiedades
mecanicas debido posiblemente a la introduccion de porosidad o a interferencias en la formacion
de enlaces quimicos fuertes en la matriz del gel C-S-H. Esta tendencia resalta la influencia critica
de la relacion Ca/Si y la cantidad de agua en las propiedades mecanicas del gel C-S-H.

La observacion de un aumento en el modulo de Shear con la relacion Ca/Si sugiere que, de
manera similar al modulo de Bulk, una mayor proporcioén de calcio en la estructura contribuye a

una mayor resistencia a esfuerzos de corte. Este fendmeno podria explicarse por la formacion de
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enlaces mas robustos y una estructura mas compacta, factores que favorecen la capacidad del

material para resistir deformaciones por corte.
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Figura 12 Mo6dulos de Bulk para todos los modelos de gel C-S-H.
En contraste, la disminucion del modulo de Shear al aumentar la cantidad de moléculas de

agua indica un debilitamiento de las propiedades mecénicas relacionadas con la capacidad del gel
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Figura 13 Mddulos de Shear para todos los modelos de gel C-S-H.
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C-S-H para resistir esfuerzos de corte. Este debilitamiento podria asociarse a la introduccion de
porosidad o a interferencias en la formacion de enlaces quimicos fuertes, afectando la habilidad
del material para resistir deformaciones por corte. Estos hallazgos subrayan la importancia critica
de la relacién Ca/Si y la presencia de agua en las propiedades mecénicas del gel C-S-H en
situaciones de esfuerzo cortante.

Con respecto al modulo de Young se observa que a medida que aumenta la cantidad de
moléculas de agua, este disminuye de manera consistente para todas las relaciones Ca/Si
consideradas. Este fendmeno puede comprenderse a partir del comportamiento del modulo de
Shear, que previamente se asocid con la resistencia a esfuerzos de corte en el gel C-S-H. La
disminuciéon del médulo de Young indica un debilitamiento en las propiedades mecanicas
relacionadas con la capacidad del material para resistir deformaciones bajo tensiones
longitudinales.
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Figura 14 Mddulos de Young para todos los modelos de gel C-S-H.
Este comportamiento puede atribuirse a la introduccion de porosidad o a interferencias en

la formacion de enlaces quimicos fuertes a medida que se incrementa la cantidad de moléculas de
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agua. En consecuencia, la grafica refleja de manera clara y cuantitativa como la relacion Ca/Siy
la presencia de agua impactan las propiedades mecénicas del gel C-S-H, especificamente en
términos de su capacidad para resistir esfuerzos de traccion.

Con respecto a la relacion de Poisson se evidencia que a medida que aumenta la cantidad
de moléculas de agua, la relacién de Poisson experimenta un crecimiento general. Sin embargo, se
destaca un fendmeno particular cuando la relacion W/Si alcanza valores en torno a 1.7 o 1.8: en
este punto, la relacion de Poisson disminuye antes de iniciar un aumento nuevamente.

Este comportamiento puede ser vinculado a los efectos de la cantidad de agua en la
estructura y comportamiento del gel C-S-H. La inicial disminucion en la relacion de Poisson podria
ser atribuible a la introduccion de agua en la matriz, posiblemente afectando la cohesion entre las
particulas o generando ciertos cambios en la estructura interna. Sin embargo, el posterior aumento
en la relacion de Poisson sugiere una recuperacion o ajuste estructural, posiblemente asociado a

procesos de reorganizacion molecular o redistribucion de cargas.
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Figura 15 Relacion de Poisson para todos los modelos de gel C-S-H.
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5.3.2 Propiedades mecanicas gel C-S-H/CO:

La tabla 7 exhibe las propiedades mecénicas del gel C-S-H con una relacion Ca/Si de 1.7,
incorporando CO-, y revela notables disminuciones en comparacion con el gel sin CO.. A medida
que la relacion agua a silicio (W/Si) aumenta, se observa una disminucion progresiva en el modulo
de Bulk, pasando de 39.78 a 26.43 GPa, el modulo de Shear cae de 29.13 a 24.08 GPa, y el modulo
de Young disminuye de 67.74 a 53.58 GPa. Asimismo, la relacién de Poisson experimenta
variaciones, aumentando de 0.15a 0.17.

Tabla 7 Valores de las propiedades mecanicas para el gel C-S-H/CO: con relacion Ca/Si 1.7

. . Modulode Modulode Modulode Relacionde
Si water W/Si . .
Bulk Shear Yoiung Poisson

180.00 180.00 100 [Bo7s 2013 6774 || o0.15
180.00 200.00 111 [HB879 |I%002 |MG6a8 | 0.16
180.00 220.00 1.22 [ 37.79 2751 | I63.50 0.16
180.00 240.00 133 [ 3680 | 26.97 | 6251 | 0.17
180.00 260.00 1.44 [ 35.81 2625 | [ 59.53 0.17
180.00 280.00 156 [ 33.83 | 2598 | 5854 | 0.18
180.00 300.00 1.67 [ 32.83 2562 | [ 57.55 0.16
180.00 320.00 1.78 32,02 24.90 | [ 56.56 | 0.16
180.00 340.00 1.89 [ 31.03 2426 | [ 5556 7
180.00 360.00 200 [ 26.43 24.08 [ 53.58] 0.17

La tabla 8 muestra las propiedades mecénicas del gel C-S-H con una relacion Ca/Si de 1.8,
considerando la presencia de CO.. Se observa una disminucion progresiva en el modulo de Bulk,
pasando de 37.35 a 24.82 GPa, el modulo de Shear cae de 27.36 a 22.61 GPa, y el mddulo de
Young disminuye de 63.61 a 50.31 GPa. Simultaneamente, la relacion de Poisson varia de 0.14 a

0.16.
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Tabla 8 Valores de las propiedades mecanicas para el gel C-S-H/CO: con relacion Ca/Si 1.8

Si

water

W/Si

Modulode Modulode Modulode Relacionde

Bulk Shear Yoiung Poisson
180.00 180.00 1.00 [BZ3s 973 HBs6. || o014
180.00 200.00 111 B2 G727 2 | o1s
180.00 220.00 1.22 [ 35.49 2583 | 59.63 0.15
180.00 240.00 133 [ 3456 | 2532 | 5870 | 0.16
180.00 260.00 1.44 [ 33.63 24.65 | [ 55.90 0.16
180.00 280.00 156 [ 31.76 | 2439 | 597 | 0.17
180.00 300.00 1.67 [ 30.83 24.05 [ 54.04 0.15
180.00 320.00 1.78 3007/ 2338 | 5311 | 0.15
180.00 340.00 1.89 [ 29.14 2273 | E52.17 0.16
180.00 360.00 200 [ 24.8 2261 [ 5031 0.16

La tabla 9 muestra como la inclusion de CO: afecta las propiedades mecanicas del gel C-

S-H con una relacion Ca/Si de 1.9. A medida que aumenta la relacion agua a silicio (W/Si), se

observa una disminucion en el modulo de Bulk de 31.82 a 21.14 GPa, el modulo de Shear cae de

23.31 a 19.27 GPa y el modulo de Young disminuye de 54.19 a 42.86 GPa. Al mismo tiempo, la

relacion de Poisson varia de 0.12 a 0.14.

Tabla 9 Valores de las propiedades mecanicas para el gel C-S-H/CO: con relacion Ca/Si 1.9

Modulode Modulode Modulode Relacionde

Si water W/Si . )
Bulk Shear Yoiung Poisson
180.00 180.00 1.00 ETEY) 2331 |[IBA19 | 0.12
180.00 200.00 1.11 I 3103 2324 B38| 0.13
180.00 220.00 1.22 I 3004 22.01 | [50.80 0.13
180.00 240.00 1.33 E 294 2158 | [ 50.01 0.13
180.00 260.00 1.44 I 28les 21.00 | [ 4763 | 0.14
180.00 280.00 1.56 I 2706 2078 | [ 46.83 | 0.14
180.00 300.00 1.67 I 2627 2049 | [ 46.04 0.13
180.00 320.00 1.78 I 2562 19.92 | [ 4525 0.13
180.00 340.00 1.89 P2 E:?) 19.41 | [ 44.45 0.14
180.00 360.00 2.00 b 2114 19.27 | [ 42.86| 0.14
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La grafica ilustra el comportamiento del modulo de Bulk para diferentes relaciones Ca/Si
(1.7, 1.8, 1.9) con la inclusion de CO-, variando las relaciones agua a silicio (W/Si). Se observa
claramente una tendencia a la disminuciéon del méodulo de Bulk a medida que se incrementa la
cantidad de moléculas de agua para cada relacién Ca/Si. En particular, a una relacion Ca/Si de 1.8,
el modulo de Bulk parte de 37.35 GPa y disminuye gradualmente a 24.82 GPa con el aumento de
W/Si. Este patrdn se repite en las relaciones Ca/Side 1.7 y 1.9, indicando que la presencia de CO:
junto con un incremento en la relacion agua a silicio debilita significativamente la rigidez del gel
C-S-H. Este fendmeno puede interpretarse como una respuesta a la interaccion entre el CO: y la
estructura del gel C-S-H. A medida que se incorpora mas agua, se propicia una mayor porosidad
y, posiblemente, cambios en la distribucion de cargas en la matriz, lo que conduce a la reduccion

del modulo de Bulk.
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Figura 16 Modulo de Bulk para todos los modelos de gel C-S-H/CO2.
Para el caso de los mddulos de Shear para diferentes relaciones Ca/Si (1.7, 1.8, 1.9) con la

inclusion de CO., variando las relaciones agua a silicio (W/Si). Se aprecia claramente una marcada
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tendencia a la disminuciéon de los moédulos de Shear a medida que aumenta la cantidad de
moléculas de agua para cada relacion Ca/Si. Especificamente, en la relacion Ca/Si de 1.8, el
moédulo de Shear parte de 27.36 GPa y decrece gradualmente hasta 22.61 GPa con el incremento
de W/Si. Este patron se replica en las relaciones Ca/Side 1.7 y 1.9, indicando que la presencia de
CO: junto con un aumento en la relacion agua a silicio debilita la capacidad del gel C-S-H para
resistir esfuerzos de corte. La interaccion entre el CO: y la estructura del gel C-S-H, al incorporar
mas agua, conduce a una reduccion en la cohesion molecular y, posiblemente, a cambios en la

disposicion de enlaces en la matriz, afectando asi los modulos de Shear.
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Figura 17 Modulo de Shear para todos los modelos de gel C-S-H/CO2.

Con respecto a los mddulos de Young en gel C-S-H con diferentes relaciones Ca/Si (1.7,
1.8, 1.9), variando las relaciones agua a silicio (W/Si). Se observa una clara tendencia a la
disminucién de la rigidez del material a medida que se aumenta la cantidad de agua. En la relacion
Ca/Side 1.8, por ejemplo, el médulo de Young comienza en 63.61 GPa y disminuye gradualmente

a 50.31 GPa con mayores cantidades de agua. Este patron se repite en otras relaciones Ca/Si. Estos
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resultados indican que la presencia de CO: junto con un aumento en la relacion agua a silicio

debilita la capacidad del gel C-S-H para resistir deformaciones bajo tensiones longitudinales.
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Figura 18 Modulo de Young para todos los modelos de gel C-S-H/CO2.

Las relaciones de Poisson para diferentes relaciones Ca/Si (1.7, 1.8, 1.9) con la inclusién
de CO., variando las relaciones agua a silicio (W/Si). Se observa claramente una tendencia en la
disminucion de la relacion de Poisson a medida que aumenta la cantidad de moléculas de agua
para cada relacion Ca/Si. Especificamente, en la relacion Ca/Si de 1.8, la relacion de Poisson
comienza en 0.14 y disminuye gradualmente a 0.16 con el aumento de W/Si. Este patron se replica
en las relaciones Ca/Si de 1.7 y 1.9, indicando que la presencia de CO: junto con un incremento
en la relacion agua a silicio afecta la capacidad del gel C-S-H para deformarse lateralmente bajo
tensiones longitudinales. Esta tendencia podria asociarse a cambios en la estructura interna del gel
y a la interaccion del CO: con la matriz, afectando la capacidad del material para deformarse

lateralmente.
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Figura 19 Relaciones de Poisson para todos los modelos de gel C-S-H/CO2

5.3.3 Variaciones entre las propiedades mecanicas del gel C-S-H y gel C-S-H/CO-

A continuacion, se presentan las variaciones porcentuales entre los modelos de gel C-S-H
con y sin COsa.

La figura 20 muestra las diferencias en el modulo de Bulk entre los sistemas de gel C-S-H
y C-S-H con CO: ofrece una perspectiva reveladora sobre como la presencia de dioxido de carbono
impacta las propiedades mecanicas del material. A una relacion W/Si de 1.00, se observan
disminuciones sustanciales en el médulo de Bulk con la inclusion de CO-, sugiriendo una mayor
compresibilidad de la estructura del gel C-S-H. Los valores especificos son del 4.32 GPa, 13.23
GPa, y 20.53 Gpa para Ca/Si de 1.7, 1.8 y 1.9, respectivamente. Sin embargo, a medida que la
relacion W/Si aumenta, las diferencias disminuyen, indicando una disminucion en la rigidez del
gel con la presencia de CO:. Por ejemplo, a una relacion W/Si de 2.00, los valores de diferencias
son de 2.87 GPa, 8.79 GPa, y 13.64 Gpa, para Ca/Si de 1.7, 1.8 y 1.9, respectivamente. Estos

resultados sefialan una disminucidn progresiva en las propiedades mecanicas del gel C-S-H a
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medida que la proporcion de agua aumenta, lo cual puede atribuirse a la formacion de porosidad
inducida por el CO.. Esta variacion en los porcentajes se asocia a la disminucion de las propiedades
mecanicas, la cual puede explicarse en términos de cambios en los enlaces quimicos. Inicialmente,
el CO: puede interactuar con el calcio presente en el gel, formando compuestos soélidos y
reforzando la estructura. No obstante, a medida que la relacion agua a silicio (W/Si) aumenta, el
CO: podria inducir porosidad y debilitar los enlaces, afectando adversamente la cohesion

molecular y resultando en una reduccion de la rigidez y las propiedades mecanicas del gel C-S-H
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Figura 20 Variacion del modulo de Bulk entre el gel C-S-H con y sin CO2.

En la figura 21 se muestra las variaciones en el mdédulo de Shear entre los sistemas de gel
C-S-H y C-S-H con CO:. A una relacion W/Si de 1.00, se observan disminucion significativos en
el modulo de Shear con la presencia de CO2, con cambio del para Ca/Si de 1.7, 1.8 y 1.9,
respectivamente. Estos valores indican un debilitamiento inicial de la capacidad del gel C-S-H
para resistir esfuerzos de corte con la inclusion de CO.. A medida que la relacion agua a silicio
(W/Si) aumenta, se evidencia una reduccién en los cambios, llegando a valores de 2.62 GPa, 8.01

GPa y 12.43 Gpa del para Ca/Si de 1.7, 1.8 y 1.9, respectivamente, a W/Si de 2.00. Este patron
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sugiere que la presencia de CO: tiene un impacto menos pronunciado en la resistencia del gel C-
S-H a esfuerzos de corte en condiciones con mayores cantidades de agua. Estos resultados
subrayan la influencia negativa del CO: en las propiedades mecanicas del gel C-S-H, destacando
como la relacion agua a silicio y la presencia de CO: interactiian para reducir la resistencia del
material a esfuerzos de corte.
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Figura 21 Variacion del modulo de Shear entre el gel C-S-H con y sin CO2.

La figura 22 que compara las variaciones en el modulo de Young entre el gel C-S-H y el
gel C-S-H con COs: revela que la presencia de dioxido de carbono genera una disminucion en la
rigidez del material. Se observa disminucion notable en la rigidez con la inclusion de COs,
indicando un fortalecimiento inicial del gel. No obstante, a medida que la relacion agua a silicio
aumenta, la variacion disminuye, sugiriendo que la influencia del CO: en la rigidez es menos
pronunciada en condiciones con mayor cantidad de agua. Estos hallazgos destacan el impacto
negativo del CO: en las propiedades mecanicas del gel C-S-H, especificamente en términos de
rigidez, y resaltan como la relacion agua a silicio y la presencia de CO- interactiian para modular

la respuesta mecanica del material.



Estudio con Dindmica Molecular del Efecto del CO; en Cemento 78

35
®Ca/si 1,7 Ca/Si 1,8 Ca/si1,9
30
© 25
O
S 20
k=
©
S 15
10
. ¢ ¢ ° L ° ° ° ° ° °
1.00 1.20 1.40 1.60 1.80 2.00
Relacién W/Si

Figura 22 Variacion del mdédulo de Young entre el gel C-S-H con y sin CO2.

Por tltimo, la Figura 23 muestra las variaciones en la relacion de Poisson entre los sistemas
de gel C-S-H y C-S-H con COs.. A una relacion W/Si de 1.00, se observa disminucion en la relacion
de Poisson con la presencia de CO2, con cambios del 0.02, 0.05 y 0.08 para Ca/Side 1.7, 1.8 y 1.9,
respectivamente. Estos valores indican una disminucion inicial en la capacidad del gel C-S-H para
deformarse lateralmente, asociada a la inclusion de COs.. Estos resultados subrayan la influencia
negativa del CO: en las propiedades mecanicas del gel C-S-H, particularmente en términos de su
capacidad para deformarse lateralmente, y como la relacién agua a silicio y la presencia de CO:

interactian para modular esta caracteristica.
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Figura 23 Variacion de la Relacion de Poisson entre el gel C-S-H con y sin COa.

Estos hallazgos subrayan la importancia critica de comprender la compleja interaccion
entre la relacion agua a silicio, la presencia de CO: y las propiedades mecanicas del gel C-S-H. En
la inclusion de CO: se observa una disminucion progresiva en la resistencia y rigidez del gel C-S-
H. Esta reduccion podria atribuirse a la introduccion de porosidad o interferencias en la formacion
de enlaces quimicos fuertes, debilitando asi las propiedades mecanicas del material. Se especula
que la distorsion de las cadenas de silicio tetraédrico debido a la interaccion entre el CO: podria
ser un factor contribuyente a esta disminucion.

5.3.4 Propiedades mecanicas gel C-S-H/CO:/0OG

Los resultados detallados del médulo de Bulk en GPa para el sistema que incorpora gel C-
S-H, CO: y o6xido de grafeno revelan una correlacion significativa con la relacion agua/silicio
(W/Si1). A medida que W/Si aumenta, se observa una disminucion consistente en el médulo de
bulk. Por ejemplo, cuando W/Si es 1.00, las relaciones calcio/silicio (Ca/Si) de 1.7, 1.8 y 1.9 son
47.34, 44.08 y 37.68, respectivamente. A medida que W/Si se eleva a 2.00, estas relaciones Ca/Si

disminuyen a 31.69, 29.46 y 25.10. Esta tendencia indica que, a medida que la cantidad de agua
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disponible aumenta, la formacion del gel C-S-H se ve afectada quimicamente, resultando en una
menor rigidez del material, como reflejado por la disminucioén del médulo de bulk. La interaccion

especifica de CO: y 6xido de grafeno podria estar influyendo en este comportamiento.
50.00

45.00 ®Ca/Sil.7 ®Ca/Sil8 ®@Ca/Sil9
® °
40.00 °

35.00

30.00

Modulo de Bulk [GPa]

25.00
20.00
100 110 120 130 140 150 160 170 1.80 1.90 2.00
Relacién W/Si
Figura 24. Médulo de Bulk para todos los modelos de gel C-S-H/CO2/0G
Los resultados del modulo de corte para el sistema con gel C-S-H, CO. y 6xido de grafeno
indican una relacion inversa entre la cantidad de agua disponible, representada por la relacion
agua/silicio (W/S1), y la rigidez del material en términos de su modulo de corte. A medida que la
relacion agua/silicio aumenta, el mdédulo de corte tiende a disminuir consistentemente para todas
las relaciones calcio/silicio (Ca/Si) consideradas (1.7, 1.8 y 1.9). Por ejemplo, cuando W/Si es
1.00, los valores del médulo de corte son 33.85, 31.60 y 27.20 para Ca/Si 1.7, 1.8 y 1.9,
respectivamente. A medida que W/Si aumenta a 2.00, estos valores disminuyen a 28.08, 26.50 y
22.16. Esta tendencia sugiere que un mayor contenido de agua afecta negativamente la capacidad
del material para resistir esfuerzos de corte, indicando una disminucion en su rigidez en respuesta

a condiciones mas humedas.
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Figura 25 Modulo de Shear para todos los modelos de gel C-S-H/CO2/0G

Los resultados del mdédulo de Young para el sistema que involucra gel C-S-H, CO: y 6xido
de grafeno exhiben patrones reveladores en relacion con la relacion agua/silicio (W/Si) y las
relaciones calcio/silicio (Ca/Si) de 1.7, 1.8 y 1.9. A medida que la relacion agua/silicio aumenta,
se evidencia una consistente disminucion en el modulo de Young, indicando una mayor
flexibilidad del material. Por ejemplo, a W/Si = 1.00, los valores del mddulo de Young para Ca/Si
1.7, 1.8 y 1.9 son 80.41, 74.29 y 64.98, respectivamente. A medida que W/Si aumenta hasta 2.00,
estos valores disminuyen a 63.22, 59.06 y 49.51. Esta tendencia sugiere que un aumento en la

cantidad de agua afecta la rigidez del material, permitiendo una mayor deformacion bajo carga.



Estudio con Dindmica Molecular del Efecto del CO; en Cemento 82

90.00

80.00 @ ®Ca/Sil.7 ®Ca/Sil.8 ®Ca/Sil.9
70.00 P °

60.00

50.00

Modulo de Young [GPa]

40.00
30.00
100 110 120 130 140 150 160 170 1.80 1.90 2.00
Relacion W/Si
Figura 26 Modulo de Young para todos los modelos de gel C-S-H/CO2/0G
Los resultados de la relacion de Poisson para el sistema con gel C-S-H, CO: y 6xido de
grafeno sugieren una tendencia clara en relacion con la cantidad de agua disponible, representada
por la relacion agua/silicio (W/Si). A medida que W/Si aumenta, observamos un incremento en la
relacion de Poisson, indicando que el material se vuelve mas propenso a deformarse lateralmente
bajo carga. Por ejemplo, cuando W/Si es 1.00, las relaciones de Poisson para Ca/Si 1.7, 1.8 y 1.9
son 0.18, 0.17 y 0.15, respectivamente. A medida que W/Si aumenta a 2.00, estas relaciones
aumentan a 0.20, 0.19 y 0.16. Esta tendencia implica que el material se vuelve mas flexible en
términos de su capacidad para expandirse lateralmente con mayores niveles de agua. La posible
influencia de CO: y 6xido de grafeno podria contribuir a estos cambios en las propiedades
mecanicas, destacando la importancia de considerar la relacion agua/silicio en el disefio de

materiales con comportamientos especificos de deformacion lateral.
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Figura 27 Relacion de Poisson para todos los modelos de gel C-S-H/CO2/0G.

Los resultados de los modulos de Bulk, Shear, Young y la relacién de Poisson para el
sistema con gel C-S-H, CO: y 6xido de grafeno revelan patrones distintivos que sugieren una
influencia potencial del 6xido de grafeno (OG) en las propiedades mecénicas del material. La
presencia de OG en la matriz podria estar contribuyendo a la respuesta mecénica del sistema de
varias maneras. En el caso del modulo de bulk, la introduccion de OG podria estar afectando la
cohesion del gel C-S-H, impactando asi la resistencia del material a esfuerzos de compresion. En
cuanto al modulo de shear, el OG podria estar interfiriendo en la capacidad del material para resistir
esfuerzos de corte, posiblemente facilitando una mayor deformacion plastica en la estructura. En
el modulo de Young, la presencia de OG podria influir en la elasticidad del material, permitiendo
una mayor deformacion antes de alcanzar el limite elastico. Ademas, en la relacion de Poisson, el
OG podria contribuir a la mayor capacidad del material para deformarse lateralmente bajo carga.
Sin embargo, la naturaleza especifica de la interaccion entre el OG y el sistema C-S-H, asi como

su impacto en las propiedades mecanicas, requeriria un analisis mas detallado y estudios
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especificos. En conjunto, estos resultados sugieren que la inclusion de 6xido de grafeno en el
sistema puede tener un papel crucial en la modulacion de las propiedades mecénicas, abriendo la
puerta a posibles aplicaciones especificas de ingenieria para este material compuesto.
5.3.5 Variaciones entre las propiedades mecanicas del gel C-S-H, gel C-S-H/CO: y gel
C-S-H/CO:/0G

Los resultados que representan las variaciones porcentuales del modulo de bulk entre los
modelos de gel C-S-H con CO: y el modelo de gel C-S-H con CO: y 6xido de grafeno (OG)
proporcionan informacion valiosa sobre el impacto de la inclusion de OG en las propiedades
mecanicas del sistema. Al analizar las variaciones porcentuales para cada relacion agua/silicio
(W/Si) y relacion calcio/silicio (Ca/Si), se observa que la adicion de OG generalmente resulta en
incrementos en el mdédulo de bulk en comparacion con el modelo sin OG.

Por ejemplo, para W/Si = 1.00, las variaciones porcentuales en el médulo de bulk son
19.00%, 18.00%, y 18.40% para Ca/Si 1.7, 1.8,y 1.9, respectivamente. Este patron se mantiene de
manera consistente para diversas relaciones agua/silicio. Las mayores mejoras relativas se
observan en Ca/Si 1.7 y 1.9, sugiriendo que la inclusion de OG tiene un impacto mas significativo
en estas condiciones especificas. Estos resultados indican que el oxido de grafeno estd
contribuyendo positivamente al aumento del modulo de bulk del gel C-S-H en presencia de COs..
Esta mejora puede atribuirse a la capacidad del OG para reforzar la matriz del gel, aumentando asi

la rigidez y resistencia del material.
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Figura 28 Variacion porcentual del modulo de Bulk entre el gel C-S-H/ CO2 y gel C-S-H/
C0O2/0G.

Los resultados que muestran las variaciones porcentuales del médulo de shear entre los
modelos de gel C-S-H con CO: y el modelo de gel C-S-H con CO: y 6xido de grafeno (OG) revelan
consistentes incrementos en la resistencia a esfuerzos de corte al agregar OG. En diferentes
condiciones de relacion agua/silicio (W/Si1) y relacion calcio/silicio (Ca/Si), se observa que la
inclusion de OG mejora significativamente el modulo de shear. Por ejemplo, para W/Si = 1.00, las
variaciones porcentuales en el modulo de shear son 16.20%, 15.50%, y 16.70% para Ca/Si 1.7,
1.8,y 1.9, respectivamente. Este patron persiste en diversas relaciones agua/silicio, indicando que
el OG refuerza eficazmente la capacidad del gel C-S-H para resistir esfuerzos de corte. Estos
resultados subrayan el impacto positivo del 6xido de grafeno como un aditivo que mejora las
propiedades mecanicas del gel C-S-H, especialmente en términos de resistencia a esfuerzos de

corte, en ambientes con COs.
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Figura 29 Variacion porcentual del médulo de Shear entre el gel C-S-H/ CO2 y gel C-S-H/
C0O2/0G.

Los resultados que expresan las variaciones porcentuales del modulo de Young entre los
modelos de gel C-S-H con CO: y el modelo de gel C-S-H con CO: y 6xido de grafeno (OG) revelan
consistentes mejoras en la capacidad de deformacion eléstica del material al agregar OG. En
diferentes condiciones de relacion agua/silicio (W/Si) y relacion calcio/silicio (Ca/Si), se observa
un aumento general en el mddulo de Young cuando se incorpora OG. Por ejemplo, a W/Si = 1.00,
las variaciones porcentuales en el modulo de Young son 18.70%, 16.80%, y 19.90% para Ca/Si
1.7, 1.8, y 1.9, respectivamente. Este patron sugiere que el OG refuerza la capacidad del gel C-S-
H para recuperar su forma original después de deformaciones, mejorando su elasticidad. La
inclusion de OG parece fortalecer la estructura del gel, ofreciendo asi un potencial prometedor

para mejorar las propiedades mecanicas, especialmente la elasticidad, en presencia de CO..
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Figura 30 Variacion porcentual del médulo de Young entre el gel C-S-H/ CO2 y gel C-S-H/
C0O2/0G.

Los resultados de las variaciones porcentuales en la relacion de Poisson entre los modelos
de gel C-S-H con CO: y el modelo con CO: y 6xido de grafeno (OG) indican consistentes mejoras
en la capacidad del material para deformarse lateralmente con la adicion de OG. En diversas
condiciones de relacion agua/silicio (W/Si) y relacion calcio/silicio (Ca/Si), se observa un aumento
general en la relacion de Poisson, sefialando una mayor flexibilidad y deformacién lateral en
presencia de OG. Estos hallazgos sugieren que la inclusion de 6xido de grafeno refuerza la
estructura del gel C-S-H, ofreciendo potencial para mejorar las propiedades mecanicas,

especialmente en términos de deformacion lateral, en ambientes con COx.
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Figura 31 Variacion porcentual de la relacion de Poisson entre el gel C-S-H/ CO2 y gel C-S-
H/ CO2/0G.

Las variaciones porcentuales en los mddulos de Bulk, Shear, Young y la relacion de
Poisson entre los modelos de gel C-S-H con CO: y el modelo de gel C-S-H con CO: y 6xido de
grafeno (OG) brindan una vision integral de como la inclusion de OG impacta las propiedades
mecanicas del sistema. En términos del moédulo de Bulk, se observa un aumento constante en la
rigidez del material con la presencia de OG, indicando una mejora en la capacidad de resistir
esfuerzos de compresion. En el modulo de Shear, se evidencia un fortalecimiento significativo en
la resistencia del material a esfuerzos de corte, lo que sugiere que la inclusion de OG mejora la
cohesion de la matriz del gel C-S-H. Para el modulo de Young, se destaca un incremento en la
elasticidad del material, indicando una mayor capacidad de recuperacion después de
deformaciones bajo carga. Finalmente, en la relacion de Poisson, se observa una tendencia al

aumento en la deformacion lateral, apuntando a una mayor flexibilidad del material con la
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presencia de OG. En conjunto, estos resultados subrayan el impacto positivo del 6xido de grafeno

en diversas propiedades mecénicas del gel C-S-H.

Los datos presentan los valores del mdédulo de bulk para tres sistemas distintos: gel C-S-H

(CSH), gel C-S-H con CO2 (CSH-CO:), y gel C-S-H con CO: y 6xido de grafeno (CSH-CO.-GO),

variando en la relacién agua/silicio (W/Si) y manteniendo constante la relacién calcio/silicio

(Ca/Si 1.7). Al analizar los resultados, se observa que a medida que la relacion agua/silicio

aumenta, los valores del médulo de bulk tienden a disminuir para los tres sistemas. Esto sugiere

que el aumento en la cantidad de agua afecta negativamente la rigidez del material en todos los

casos. Comparando los tres sistemas, se nota que la presencia de CO- en el gel C-S-H (CSH-CO-)

resulta en una disminucion en los valores del mdédulo de bulk en comparacion con el gel C-S-H
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Figura 32 Valores del médulo de Bulk para los modelos con todas las relaciones de W/Si.
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sin CO2 (CSH). Sin embargo, la incorporacion de 6xido de grafeno en el sistema con CO2 (CSH-
CO:-GO) tiende a aumentar nuevamente los valores del modulo de bulk, acercandolos a los del
gel C-S-H original (CSH). Esto sugiere que el 6xido de grafeno podria estar contrarrestando el
efecto negativo del CO: en las propiedades mecénicas, posiblemente fortaleciendo la matriz del
gel. En resumen, los datos indican una respuesta compleja del modulo de bulk ante la variacion en
la relacion agua/silicio, con el 6xido de grafeno mostrando un potencial para contrarrestar los

efectos negativos introducidos por el CO: en la rigidez del material.
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Figura 33 Valores del modulo de Shear para los modelos con todas las relaciones de W/Si.
Los datos revelan que a medida que aumenta la proporcion agua/silicio (W/Si), los valores
del modulo de shear disminuyen para los tres sistemas: gel C-S-H (CSH), gel C-S-H con CO:

(CSH-COz), y gel C-S-H con CO: y 6xido de grafeno (CSH-CO2-GO). La presencia de CO- reduce
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significativamente la resistencia a esfuerzos de corte en comparacion con el gel C-S-H original

(CSH). Sin embargo, la adicion de 6xido de grafeno al sistema con CO: tiende a restablecer los

niveles de resistencia, sugiriendo un posible efecto de refuerzo del 6xido de grafeno en este

aspecto. En resumen, los resultados indican que el 6xido de grafeno podria contrarrestar los efectos

adversos del CO: en la resistencia a esfuerzos de corte del material.
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Figura 34 Valores del m6édulo de Young para los modelos con todas las relaciones de W/Si.

Los resultados revelan que a medida que la proporcion agua/silicio (W/Si) aumenta, los

valores del médulo de Young disminuyen para los tres sistemas: gel C-S-H (CSH), gel C-S-H con

CO: (CSH-CO3) y gel C-S-H con CO: y 6xido de grafeno (CSH-CO.-GO). La presencia de CO-

reduce significativamente la elasticidad del material en comparacioén con el gel C-S-H original

(CSH). No obstante, la adicion de 6xido de grafeno al sistema con CO: parece restablecer la
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elasticidad, sugiriendo que el 6xido de grafeno podria contrarrestar los efectos negativos del CO-
en esta propiedad. En resumen, los resultados indican que el 6xido de grafeno podria mitigar los

efectos adversos del CO: en la elasticidad del material.
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Figura 35 Valores de la relacion de Poisson para los modelos con todas las relaciones de W/Si.

Los datos representan los valores de la relacion de Poisson para tres sistemas diferentes:
gel C-S-H (CSH), gel C-S-H con CO: (CSH-CO), y gel C-S-H con CO: y 6xido de grafeno (CSH-
CO:-GO), variando en la relacion agua/silicio (W/Si) y manteniendo constante la relacion
calcio/silicio (Ca/Si 1.9). Al analizar los resultados, se observa que la relacion de Poisson tiende a
aumentar a medida que la proporcidon agua/silicio aumenta para los tres sistemas, indicando una

mayor deformaciéon lateral con mayor contenido de agua. Comparando los sistemas, la
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introduccion de CO: en el gel C-S-H (CSH-CO:») resulta en una disminucion en los valores de la
relaciéon de Poisson en comparacion con el gel C-S-H original (CSH). Sin embargo, la
incorporacion de 6xido de grafeno en el sistema con CO: (CSH-CO:-GO) tiende a aumentar
nuevamente los valores de la relacion de Poisson, aproximandolos a los del gel C-S-H original
(CSH). Esto sugiere que el 6xido de grafeno podria contrarrestar el efecto negativo del CO: en la
deformacion lateral del material. En resumen, los resultados indican una respuesta influenciada
por la relacion agua/silicio, con el 6xido de grafeno mostrando un potencial para mitigar los efectos
adversos del CO: en la deformacion lateral del material.

Al analizar las variaciones entre los sistemas CSH-CO. y CSH-CO:-GO, se observan
incrementos notables en los modulos mecanicos. El médulo de Bulk muestra un aumento en el
rango del 15.05% al 24.31%, indicando una mejora significativa en la rigidez del material con la
inclusion de 6xido de grafeno (GO). El modulo de Shear experimenta un aumento en el rango del
11.23% al 20.55%, sefialando una mayor resistencia a esfuerzos de corte en el sistema CSH-CO:-
GO en comparacion con CSH-CO:. El modulo de Young también presenta un incremento en el
rango del 15.53% al 23.25%, indicando una mayor elasticidad en el sistema CSH-CO--GO. Por
ultimo, la relacion de Poisson registra un aumento en el rango del 9.78% al 15.62%, evidenciando
una mayor deformacion lateral en el sistema CSH-CO.-GO. Estos resultados cuantitativos
respaldan la idea de que la adicion de 6xido de grafeno mejora significativamente las propiedades
mecanicas del gel C-S-H en presencia de CO.. La explicacion subyacente podria relacionarse con
la estructura laminar del 6xido de grafeno, que proporciona refuerzo y estabilidad mecénica al
sistema, contrarrestando los efectos adversos del CO: y mejorando la respuesta mecanica del
material. La interaccion entre el 6xido de grafeno y la matriz de gel C-S-H podria fortalecer las

uniones y limitar la degradacion, conduciendo a un comportamiento mecanico mejorado.
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6. Conclusiones

La interaccion dindmica entre el didoxido de carbono (CO:) en fase acuosa y la matriz de
cemento desencadena un fenémeno de carbonatacién, un proceso corrosivo que disuelve los
componentes alcalinos del cemento. Este proceso influye directamente en las propiedades
mecanicas del material, y la magnitud de su impacto varia en funcion del tiempo de exposicion.
La difusion gradual del CO: en la matriz del cemento, como se observa en los datos proporcionados
en este trabajo, refleja cambios significativos en los modulos de Bulk, Shear, Young y la relacion
de Poisson

La inclusion de CO: en la estructura molecular del Gel C-S-H impacta significativamente
las propiedades del material. Segin los resultados alcanzados en esta investigacion, las
propiedades mecanicas del gel C-S-H (mo6dulo de Bulk, modulo de Shear, médulo de Young y
relacion de Poisson) presentaron una disminucién promedio del 25%, indicando una disminucion
considerable en la capacidad del material para resistir deformaciones bajo tension, una reduccion
en la resistencia del gel a las fuerzas de corte, reduccion en la rigidez y la capacidad de soportar
cargas uniformemente distribuidas y cambios en la capacidad del material para deformarse en
respuesta a fuerzas externas. Estos resultados cuantitativos respaldan de manera robusta la
afirmacion de que la inclusion de CO- tiene un impacto significativo en las propiedades mecanicas
del gel C-S-H.

La incorporacioén de nanoparticulas de 6xido de grafeno (OG) en el sistema Gel C-S-H y
CO: demostrdé mejorar la resistencia del cemento al ataque quimico de componentes acidos,
mitigando el impacto en sus propiedades mecénicas, que mejoraron entre el 15% y 20%. Segun
los resultados obtenidos en este proyecto, el médulo de Young experimentd un aumento promedio

del 18%, mejorando la capacidad del material para resistir deformaciones bajo tension en
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comparacion con el sistema sin OG. El modulo de Shear aumentd en un promedio del 16%,
indicando una menor afectacion en la resistencia del gel a las fuerzas de corte. Ademas, el mddulo
de Bulk presenté un aumento promedio del 17%, sugiriendo una mayor rigidez y capacidad de
soportar cargas uniformemente distribuidas. La relacion de Poisson también mostrd una variacion
promedio del 16%, indicando una menor alteracion en la capacidad del material para deformarse
en respuesta a fuerzas externas. Estos resultados cuantitativos permiten sugerir que la presencia de

OG contribuye a mejorar la resistencia quimica y mecanica del sistema en exposicion al COs.
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7. Recomendaciones

En el contexto de la dindmica molecular de sistemas Gel C-S-H, CO: y 6xido de grafeno
(OG), se recomienda no solo explorar diferentes campos de fuerza, sino también considerar la
implementacion de campos de fuerza reactivos. Estos ultimos son especialmente relevantes cuando
se abordan sistemas con interacciones quimicas dindmicas, ya que permiten modelar de manera
mas precisa la formacioén y ruptura de enlaces. Asimismo, se sugiere extender los tiempos de
simulacion para capturar de manera mas completa las transformaciones moleculares a lo largo del
tiempo. Estas adaptaciones metodologicas, como la eleccion cuidadosa de campos de fuerza
reactivos, pueden mejorar significativamente la representacion de las reacciones quimicas y las

propiedades mecanicas en el modelo simulado.
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9. Anexos

Anexo A Algoritmo de entrada para LAMMPS
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# Title

clear

variable fs index 0.01 # 0.1 fs

variable ps index 100000 # 100 ps

variable nfrequ index 100 # = Nevery * Nrepeat

variable nstep equal ${ps}/${fs}

variable nstep2 equal ${ps}/(2*${fs})

variable heatnpt equal 2000

variable heatnvt equal ${heatnpt}*7

variable  tdamp equal ${fs}*100

variable pdamp equal ${fs}*1000

units real

atom_style full

dimension 3

boundary p p p

timestep  ${fs}

pair_style 1j/cut/coul/long 10.0 10.0

special bonds 1j/coul 0.000000 1.00000 1.000000 angle yes dihedral no
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pair_modify mix arithmetic
bond_style harmonic
angle_style harmonic

box tilt large

#read data C-S-H

read_data 300p.dat extra/atom/types 2 extra/bond/types 1 extra/angle/types 1 extra/dihedral/types ©
extra/improper/types ©

set type 1 charge 1.3600 #CAO

set type 2 charge 2.0 #Caw

set type 3 charge 0.4250 #Ho

set type 4 charge -1.05334 #0b

set type 5 charge -1.1819 #0bos

set type 6 charge -0.9500 #0h

set type 7 charge 2.100 #st

set type 8 charge ©0.425119 #How

set type 9 charge 0.410 #Hw

set type 10 charge -0.9500 #0Ohw

set type 11 charge -0.8200 #0w

group water type 5 10

group ohw type 4 9

group caw type 2

group oh type 3 8

group law type 1 6 7 11

group csh type 1 234567 89 10 11
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# read data CO,

read_data CO..dat add append offset 11 2 1 0 ©

set type 12 charge 0.6512 #C
set type 13 charge -0.3256 #0

group CO, type 12 13

kspace_style pppm 1le-4
neighbor 5.0 bin

neigh_modify every 1 delay 5 check yes

# o----- Output setting -----

thermo_style custom step etotal temp 1x vol press density
thermo ${nfrequ}

#----- Relax calculation (@ K) -----

print "----- Relax calculation (@ K) ----- "

fix f1 all box/relax iso 0.0

minimize 1.0e-10 1.0e-10 20000 200000

unfix f1

write_data min.dat

reset_timestep ©

timestep ${fs}

106
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#o----- Output setting -----

dump md all custom 10000 md.lammpstrj id mol type x y z ix iy iz
compute msd water msd com yes average yes

compute msdl ohw msd com yes average yes

compute msd2 caw msd com yes average yes

compute msd3 CO, msd com yes average yes

variable Energy equal etotal

variable pe equal pe

variable ke equal ke

variable evdwl equal evdwl

variable ecoul equal ecoul

variable epair equal epair

variable elong equal elong

variable etail equal etail

variable temp equal temp

variable press equal press

variable vol equal vol

variable 1x equal 1x

variable ly equal ly

variable 1z equal 1z

variable density equal density
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fix  fout2 all ave/time 1 1000 1000 v_pe v_ke v_evdwl v_ecoul v_epair v_elong v_etail v_temp
v_press v_vol v_1x v_1ly v_1z v_density ave running file min.profile

fix  foutl all ave/time 1 1000 1000 v_pe v_ke v_evdwl v_ecoul v_epair v_elong v_etail v_temp
v_press v_vol v_1x v_1ly v_1z v_density ave window 1 file min2.profile

fix msd water ave/time 1 1000 1000 v_temp v_Energy v_density c_msd[4] file

msddumpfile water

fix msdl ohw
msddumpfile_ohw

fix msd2 caw
msddumpfile_caw

fix msd3 CO,
msddumpfile CO»

fix msd4 CO,
file msddumpfile_CO0,2

fix msd5 CO»
file msddumpfile_CO0,3

ave/time

ave/time

ave/time

ave/time

ave/time

1 1000 1000 v_temp v_Energy v_density c_msd[4] file

1 1000 1000 v_temp v_Energy v_density c_msd[4] file

1 1000 1000 v_temp v_Energy v_density c_msd[4] file

1 1000 1000 v_temp v_Energy v_density c_msd[4] ave window 1

1 1000 1000 v_temp v_Energy v_density c_msd[4] ave running

velocity all create 300.0 123456789

#fix f2 csh rigid molecule force * on on on torque * on on on

#fix ab all shake ©.0001 20 @ b 3 a 2

#fix zero csh setforce 0.0 0

.0 0.0

# ----- Equilibriation (NVT) -----

print "----- Equilibriation (NVT) start ----- "

fix f1 all nvt temp 300.0 300.0 ${tdamp}
run 500000

unfix f1

write_data nvt_eq.dat

write_restart nvt_eq.restart

fix 2 csh rigid molecule force * on on on torque * on on on




Estudio con Dindmica Molecular del Efecto del CO» en Cemento 109

#o----- Equilibriation (NVT) -----

print "----- Equilibriation (NVT) start ----- "

fix f1 all nvt temp 300.0 300.0 ${tdamp}
run 500000

unfix f1

write_data nvt_eqg2.dat

write_restart nvt_eqg2.restart

include mech.mod




