Исследование центров нуклеации алмазной фазы в разориентированном биграфене с водородной функционализацией поверхности
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Двумерные углеродные структуры алмазоподобного типа толщиной в несколько атомных слоев, известные как диаманы [1], формируются вследствие образования ковалентных связей между соседними слоями в двух- или многослойном графене. Появление таких межслоевых связей связано с химической функционализацией поверхности графена, в частности с адсорбцией атомов водорода. Существенным фактором, определяющим возможность гидрирования и последующего формирования sp3-гибридизованных межслоевых фаз, является контроль относительной ориентации графеновых слоев, характеризуемой углом их взаимного поворота. Изменение этого угла в биграфене напрямую влияет на кристаллографическую структуру образующейся алмазной пленки. Для прогнозирования геометрических параметров диамана при заданной величине разориентации необходимо применение методов многомасштабного атомистического моделирования.
В настоящей работе предложен машинно-обучаемый потенциал (МОП) [2], основанный на представлении атомного окружения с использованием тензоров момента инерции (MTP-потенциал из программного пакета MLIP), предназначенный для моделирования процессов зарождения алмазной фазы в разориентированном двуслойном графене. Потенциал был обучен на наборе структур графена, двумерного алмаза и их гидрированных модификаций, полученных в рамках расчетов по теории функционала плотности (пакет VASP). Обученная модель воспроизводит энергии и силы в данных структурах, а также адекватно описывает процессы гидрирования двуслойного графена и формирования межслоевых ковалентных связей. С использованием разработанного потенциала исследован рост алмазной фазы в биграфене при углах разориентации слоев 5°, 10° и 13°. Показано, что энергия образования возрастает с увеличением числа адсорбированных атомов водорода, что свидетельствует о нуклеации водородного кластера на поверхности биграфена. Гидрирование приводит к расширению области кубической алмазной фазы вплоть до конфигурации упаковки AA′, благоприятной для формирования лонсдейлитоподобной структуры. Полученные результаты согласуются с экспериментальными наблюдениями: анализ структуры пленки в различных областях указывает на неоднородный характер фазового перехода. Электронно-дифракционные картины демонстрируют, что в областях двуслойного графена отражения алмазоподобной фазы присутствуют лишь локально.
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