Теоретическое исследование реакции анодных материалов с электролитами натрий-ионных аккумуляторов
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В мире широко распространены литий-ионные элементы, однако в лабораторных условиях активно ведутся испытания натрий-ионных аккумуляторов. Содержание натрия в земной коре значительно превышает содержание лития. Следовательно, замена лития на натрий позволяет сократить стоимость устройств и сделать их изготовление менее зависимым от расположения мест добычи. При этом необходимы дополнительные исследования для обеспечения безопасности и продления срока службы натрий-ионных аккумуляторов [2].
В Na-ионном аккумуляторе на поверхности электрода образуется слой, состоящий из продуктов его взаимодействия с электролитом (в роли электролита часто выступает пропиленкарбонат, или PC). Этот слой называется SEI (solid electrolyte interphase). Он играет ключевую роль в процессе работы аккумулятора и отвечает за безопасность [3].
Экспериментальный анализ SEI затруднен вследствие большого количества физико-химических процессов, идущих одновременно [1]. Поэтому чрезвычайно полезным является моделирование процесса образования SEI. 

С помощью метода DFT был произведен расчет путей реакции по одноэлектронному механизму и двухэлектронному механизму. Расчет оптимизации геометрии и частот колебаний были проведены на основе функционала B3LYP/6-311G+(2d, p). Уровень отсчета установлен относительно изолированных атомов PC и натрия

Реакция натрия и PC, в зависимости от избытка или недостатка PC, может приводить к образованию различных органических карбонатов. Избыток натрия делает выгодным образование Na2CO3 и C3H6. 

В процессе расчета альтернативного механизма с участием 2 электронов выгодным является образование 1,2-диалкоксида натрия и CO из промежуточных соединений.
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