Энергетическая и динамическая стабильность нового соединения в системе Re-C
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Карбид рения II, синтезирован в 2020 году в эксперименте с использованием алмазных наковален при давлении P = 200 ГПа и температуре T = 3000 К [1]. Экспериментально полностью расшифровать структуру нового материала не удалось, в рентгеновских пиках наблюдалось диффузионное уширение и утверждается, что известно расположение атомов только в одной плоскости. Определение структуры ReC2 важно для понимания химического взаимодействия в системе и улучшения методик экспериментов под высоким давлением, поскольку рений используется в качестве передающей давление среды между алмазными наковальнями и образцом.

В данной работе в рамках теории функционала электронной плотности проведено исследование и поиск структуры карбида рения II. Для этого первоначально были проведены расчеты релаксации предложенной в эксперименте структуры на низкой температуре. В результате были получены структуры сильно отличающиеся от экспериментальной. Проанализирована энергетическая и динамическая стабильность полученных структур на низкой температуре. Для этого произведен расчет полной энергии структур и дисперсий фононов методом малых смещений. Для непосредственного учета влияния температуры было проведено моделирование методом первопринципной молекулярной динамики. Показано, что учет влияния температуры в динамически нестабильных системах позволяет получить структуры, заметно отличные от тех, что получены с использованием низкотемпературных расчетов. Обнаружена динамически стабильная структура, которая так же является наиболее энергетически выгодной структурой из тех, что были рассмотрены в данной работе.

В рамках ab initio методов был исследован характер межатомных связей новой фазы системы Re-C. Показано, что в данной системе наблюдается тенденция к образованию связей углерод-углерод, что значительно понижает энергию и приводит к формированию отличной от экспериментальной структуры в процессе релаксации формы ячейки и атомных позиций.
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