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B pamkax Teopun (yHKIMOHATA TNIOTHOCTH NPEJCTaBICHbI PacueThl FEOMETPHU-
YECKOW CTPYKTYpPbI U SHEPTETHYECKUX XapaKTEPUCTHUK JIMHEHHOTO Ki1acTepa yr-

Jiepoaa CIO . Paccunrannr pacnopeaciacHus 3JICKTPOHHBIX IUIOTHOCTEH HMOHU3U-

POBAaHHOTO KJIacTepa Ui Pa3IMYHbIX 3HAUEHUH HOHM3ALUU U COOTBETCTBYIOIINE
SHepreTudeckue u reomerpudeckue 3Qdextsl. Pesynbrarel pacyera reoMeTpu-

YeCcKOH CTPYKTYpbl [uisi HeltpanbHoro kiacrepa C,, cormacyrores ¢ 6olee

PpaHHUMU pacyCTaMU. Anamuz PpE3yJIbTAaTOB PACYCTOB [Jid HOHOB CIOZ C

7Z=+2 ,£1 moka3bpIBa€T BO3MOXXHOCTb HMCIIOJIb30BaHUS MOAOOHBIX MOHOB B DJICK-
TPOMEXAHUYECKUX HAHOYCTPONCTBAX.

Calculations in frames of the density functional theory of the linear carbon clus-
ter C,, geometry and energetic characteristics are presented. Electronic densi-
ties for different ionization values and the corresponding energetic geometric ef-
fects are calculated. Geometry results for the neutral C,, are in accordance with

earlier calculations. The analysis of results for C,,* ¢ Z=+2,1 ions, shows pos-

sibility to use similar ions in electromechanical nanogadgets.
KiroueBble Ci10Ba: HAHOCTPYKTYpa, 3JEKTPOHHAS CTPYKTYpa, yIJIepoJl, KiIacTep.

BBenenne

Kmacrepsr yriepoma sBIAIOTCS Hamboyiee pPacIpOCTPAHEHHON KJIacTepHOM
CTPYKTYpO# BO BcesieHHOH. CBA3aHO 3TO C T€M, YTO YIJVIEPOJ SIBIAETCA OAHUM M3
HamboJee pacIpOCTPAHEHHBIX XUMHUECKUX JIIEMEHTOB, a €T0 aTOMBI (JOPMHUPYIOT

KJIacTepsl JIeT4e BCEX OCTaJIbHBIX AIeMeHTOB. Kitactepsl yriepoja SABIAIOTCS Iep-
CHEKTHBHBIMH MaTepHallaMH, CBOHCTBa KOTOPBIX MOTYT OBITH HCIOJNB30BaHBI B
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Pa3NUYHBIX HAHOYCTPOMCTBaxX. PacueT CBOMCTB 3THX KJIACTEPOB SIBISETCS XOPO-
M TECTOM JUIsl COBPEMEHHBIX METO/IOB KBAaHTOBOH xumuu. Kiactepsl yriepona
JIETKO MOTYT OBIThH TTOJTy4YeHBI J1a3epHOl abmsiuueit rpadura [1]. Yike manbie yrie-

ponnbie kimactepel C, ¢ N <24 1eMOHCTPHPYIOT pa3HOOOpasue BO3MOXKHBIX
reomeTpuieckux cTpykryp. st kiaacrepo C, ¢ N <10 pacuers! npenckassi-

BalOT CTAOMIILHOCTH JMHEHHBIX M MOHOIUKIMYHEIX, a i KiactepoB ¢ N > 10
(mpumepro 10 N =20 ) pacyeTsl MPeaCKa3bIBAIOT CTAOMIBHOCTH MOHOIUKINYHBIX
ctpykryp [2]. Kmactepbl Gombliiero pasMepa MOTYT HUMETh CTPYKTYphl Oolee
CIIOXHBIX THIOB (dameoOpasHble, GyIIepeHOnoN00HsIe U 1p.). B HacTosmiei
paboTe MpeCTaBICHbl PE3YIbTaThl TEOPETHUECKOTO MCCICOBAHUS CBOMCTB JIH-
HeifHoro Kiacrepa yriepona C,, B paMKax Teopuu (yHKIHMOHAIA IUIOTHOCTH [3].

Panee nepBonpHHIUITHEIC pacdeThl cBOiCTB C,, MPOBOAWINCH KBAHTOBBIM METO-

1oM MonTte-Kapio [4] u ipyrumMu METOIaMH.
1. TexHuka pacuera

Hamu ObliM paccuMTaHbl PacCTOSHUSA MEXIY SApPaMHU M SHEPreTHYECKUE Xa-
PaKTepUCTHKH JUHEHHOro Kinactepa yriaepopa C,,. Pacuer mpoBoauics B paMKax

TeopuH (yHKIMOHANA MJIOTHOCTU. B 3TOM moaxone ucmonbp3yercs NpuOIMKeHne
bopua — Onmenreitmepa, B KOTOpPOM siipa, BXOJSIIUE B COCTAB paccMaTpUBacMOn
CUCTEMBI, CUMTAIOTCSl HEMOABIWKHBIMU. [locpencTBOM HUTEpallMOHHON MPOIeayphl
pelaerca caMmocoriiacoBaHHas cucrema ypaBHeHui Kona-Illama m BoccTaHaBiiu-

BAKOTCA 3JICKTPOHHASA MIIOTHOCTH I’Z(I_’:) 1 SHEPIHd OCHOBHOT'O COCTOAHUA HCXOTHOM

MHOTOYaCTHYHOM cucTeMBbl. Pacriono)keHue saep 3aTeM BapbUpPYyeTCs 10 AOCTHKe-
HUSI MUHIMYMa SHEPTuu.

Jns mpuBenenus cuctembl nuddepeHnuansHex ypaBHeHui Kona-Illama k
cucTeMe JTMHEWHBIX YpaBHEHHH OOBIYHO HCHONb3YyeTCs pa3iokeHne opouTaneit mo
HeKoTopoMy Oasucy. B wactHOCTH, A7l pacyeTa 3JIeKTPOHHOW CTPYKTYpHI IEpHO-
OUYECKUX M OJHOPOIHBIX CHCTEM HCIIONB3YeTCs IUIOCKOBOJIHOBOW 0azuc. OTOT
0a3uc MPUMEHUM U JJIs JIOKAJTH30BAaHHBIX BOJTHOBBIX (QyHKIMH, HO MeHee ddek-
TUBEH B 3TOM Clly4ae, MOCKOJIbKY TpeOyeT yueTa CyIIEeCTBEHHO OOJNbLIEro yucia
KOMIIOHEHT. B To ke Bpems ciydail JIOKaJM30BaHHBIX BOJIHOBBIX (YHKLUI mpen-
CTaBJII€T 3HAYUTENbHBIA HAYYHBIN WHTEpeC, T. K. COOTBETCTBYET HEOJHOPOIHBIM
(medexThl) U M30JIMPOBAaHHBIM cUCTeMaM (MOJIEKYJbl). B 3ToM ciydae mcmoinb3o-
BaJINCh Tak)Ke 0a3uchl rayccoBCKUX (pyHKIMI u BeiiBneTsl [8]. B cimyuae ucmoins-
30BaHMA Oa3uca raycCOBCKMX (DyHKIHMH, KaK M B CJIy4ae HCIIOJIb30BAHUA IPYTUX
HECHCTEMAaTHYECKUX 0a3MCOB, UMEIOTCSl 3HAUUTEIIbHBIC TPYAHOCTH, CBS3aHHEBIE CO
CXOIUMOCTBIO U CTaOMJIBHOCTBIO PE3YJbTATOB, YTO OOYCIIOBJIEHO C BO3MOXKHBIM
MIepeTIoIHeHNEeM 0a3uca ¢ pOCTOM YHCIa YUYUTHIBAEMBIX 0a3ucHBIX (GyHKIHM. B TO
e BpeMsl pacyeThl MOKa3bIBAIOT 3()()EKTUBHOCTDh MCIONB30BaHMs Oa3Kca BeiBiie-
TOB, JJIS1 KOTOPOT'O 3TH MPOobJeMbl OTCYTCTBYIOT [8]. Takum oOpazom, BeIOOp Oazu-
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ca my1st pasnokeHust opouraneli Kona-1lIsmMa umeeT CyliecTBEHHOE 3HAYECHHUE IS
pacyeToB B paMKax TeopuH (yHKLIMOHaJIA IUIOTHOCTU. B Hamell pabGoTte Mbl Hc-
MOJBb30Ba 0a3uC BOJTHOBBIX (YHKIMHA MPSIMOYTOJNBLHON sIMBI. PaHee moqoOHBIH
0a3uc He HCIONB30BaJICA B pacueTax. TeM He MeHee, MbI MpearonaraeM ero 3¢g-
(EeKTHBHOCTH B CIIy4ae KakK IEPUOJUYECKUX U OJHOPOAHBIX CTPYKTYP, TaK U HEOH-
HOPOJHBIX U M30JIMPOBAHHBIX CUCTEM. B cymrHocTH, 3TO 00001IEHNE U1 TIIOCKO-
BOJIHOBOT'0 0asuca, Tak Kak B Clly4yae sIMbl HyJIEBOU ITyOWHBI (IIMPUHBI) MBI TOJTY-
JaeM IUIOCKOBOJIHOBOU 0a3uc. B TO ke BpeMsi, U3MEHss TeOMETPUIECKUe TapaMeT-
PBl M 3HEPreTUYECKYI0 INIyOMHY SIMbI, MBI MOKEM BKJIIOYUTh B 0a3uUC BOJIHOBBIE
(YHKIMH ¢ OKCTIOHEHIIUAIBHON ACUMITTOTHKOMW, YTO MMO3BOJISIET Y PEeKTHBHEE OIH-
caTb HEOTHOPOAHBIEC M N30JIMPOBAHHBIC CHCTEMBI.

Hacrosimue pe3ynbTaThl OBUTH TMOJIYYCHBI ¢ MCTob30BanneM komga ABINIT,
MexryHapoaHoro obrmiero npoekra Université Catholique de Louvain, Corning
Incorporated u apyrux corpyanukos [5, 6, 7, 8]. Kog ABINIT pacmpoctpansercs
Ha YCJOBHUSX OTKPBITOrO JHIEH3MOHHOro coryamenuss GNU, 103BoJISIOLIEro Ko-
MUPOBaTh, MOAUDUIIMPOBATH W PACIIPOCTPAHATH COOTBETCTBYIOIIUE MPOTPAMMEI.
Takum oOpazom, B moaudumpoBanHoM Hamu koje ABINIT mist paznoxenus op-
ouraneit Kona-Illama ucnonp3yercs 0a3uc BOJTHOBBIX (DYHKIHI MPSMOYTOIBHOM
sMbL. [lapaMeTpsl sIMBI BapbUPOBAITUCH ISl JOCTHXKEHHUS JTYUIIEH CXOIMUMOCTH pe-
3yJbTaTOB.

2. Pe3yibTaThl pacueToB

Pesynbrarhl HamMX pacyeToB NpeACTaBlICHbl Ha PUCYHKE U B Tabnuue. B tad-
JIUIIE MBI CPABHUBAEM PE3YJIBTATHI PACUETOB T€OMETPUIECKON CTPYKTYPHI HEHOHH-
3MPOBAHHOTO KJIACTepa C pe3ysIbTaTaMH, TOITyYeHHbIMH B paboTe [4], B meiaoM Ha-
M pacueTsl coriacyoTcss HUMH. OTMETHM, YTO MHOTOYHUCIIEHHBIE PacyeThl MO-
TBEP)KJAIOT BBICOKYIO TOUHOCTh PacueTOB T'€OMETPHUECKON CTPYKTYpBI B paMKax
TeopuH (PYHKIHMOHAJA IIOTHOCTH [3].

PacueTs! anuH KnacTepoB /, MpUBEACHHBIEC B TaOJIHIIE, TOKA3bIBAIOT 3aMETHYIO
3aBUCHMOCTH JUITMHBI TTOJIOKUTENBHO 3apsKEHHBIX KJIACTEPOB OT BEMUYUHBI 3apsa,
3Ta 3aBHCHMOCTb MOXET OBITh HCIOJb30BaHa B JIEKTPOMEXaHWYECKUX HAHOYCT-
poiicTBax.

Hamm pacuets! nmokasanu 3¢ @eKTUBHOCTh MCIONB30BaHU 0a3rca BOJTHOBBIX
(hyHKIIH TpSAMOYTOIBHON MBI A1 pasioxenus opoutaneir Kona-Illama. B mams-
HEellleM MBI IUITAHUPYEM ONTHMHU3WPOBAaTh MOAW(DHUIMPOBAHHBIA HaMH KOJ
ABINIT u ucnonm3oBarh ero s pacyera (PU3MUYSCKUX CBOKMCTB Ipyrux, Ooiyee
CJIO’KHBIX HAaHOCTPYKTYP.

[eomerpuyeckas cTpykTypa kiacrepa yriepoaa C, , HCIIOIb30BaHHas B pacyeTax.
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. z
PaccunTaHHbIe TapaMeTphl TeOMETPUYECKOi CTPyKTyphI Kiactepa yruepona C,

TIpY pa3HbIX 3HAYCHUSX 3apsina Z

Z,e ag, A a, A ay A as A a, A LA E, 5B
-2 1,235 1,322 1,240 1,335 1,242 11,448 -3,39
-1 1,255 1,301 1,250 1,306 1,260 11,489 -4,03
0 1,263 1,268 1,261 1,277 1,287 11,514 0
0 1,250 1,279 1,252 1,285 1,273 11,428

+1 1,287 1,259 1,288 1,269 1,317 11,553 10,67

+2 1,330 1,250 1,334 1,261 1,424 11,868 22,11

Jist 3Havenust Z=0 B HWOKHEH CTPOKE IPUBEICHBI PE3YJIBTAThl paObOTHI [4].
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ОПИСАНИЕ ЭЛЕКТРИЧЕСКИХ СВОЙСТВ ЛИНЕЙНОГО КЛАСТЕРА УГЛЕРОДА 
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В рамках теории функционала плотности представлены расчеты геометрической структуры и энергетических характеристик линейного кластера углерода 
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. Рассчитаны распределения электронных плотностей ионизированного кластера для различных значений ионизации и соответствующие энергетические и геометрические эффекты. Результаты расчета геометрической структуры для нейтрального кластера 
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 согласуются с более ранними расчетами. Анализ результатов расчетов для ионов 
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Z  c Z=±2,±1 показывает возможность использования подобных ионов в электромеханических наноустройствах. 

Calculations in frames of the density functional theory of the linear  carbon cluster 
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 geometry and energetic characteristics are presented. Electronic densities for different ionization values and the corresponding energetic geometric effects are calculated. Geometry results for the neutral 
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 are in accordance with earlier calculations. The analysis of results for 
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Z  c Z=±2,±1 ions, shows possibility to use similar ions in electromechanical nanogadgets.

Ключевые слова: наноструктура, электронная структура, углерод, кластер.

Введение

Кластеры углерода являются наиболее распространенной кластерной структурой во вселенной. Связано это с тем, что углерод является одним из наиболее распространенных химических  элементов, а его атомы формируют кластеры легче всех остальных элементов. Кластеры углерода  являются перспективными материалами, свойства которых могут быть использованы в различных наноустройствах. Расчет свойств этих кластеров является хорошим тестом для современных методов квантовой химии. Кластеры углерода легко могут быть получены лазерной абляцией графита [1]. Уже малые углеродные кластеры 

[image: image8.wmf]N


C


 с 

[image: image9.wmf]24


<


N


 демонстрируют разнообразие возможных геометрических структур. Для кластеров 
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 расчеты предсказывают стабильность линейных и моноцикличных, а для кластеров с 
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 (примерно до 
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) расчеты предсказывают стабильность моноцикличных структур [2]. Кластеры большего размера могут иметь структуры более сложных типов (чашеобразные, фуллереноподобные и др.).   В настоящей работе представлены результаты теоретического исследования  свойств линейного кластера углерода 
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 в рамках теории функционала плотности [3]. Ранее первопринципные расчеты свойств 
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 проводились квантовым методом Монте-Карло [4] и другими методами.

1. Техника расчета

Нами были рассчитаны расстояния между ядрами и энергетические характеристики линейного кластера углерода 
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. Расчет проводился в рамках теории функционала плотности. В этом подходе используется приближение Борна – Оппенгеймера, в котором ядра, входящие в состав рассматриваемой системы, считаются неподвижными. Посредством итерационной процедуры решается самосогласованная система уравнений Кона-Шэма и восстанавливаются электронная плотность 
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 и энергия основного состояния исходной многочастичной системы. Расположение ядер затем варьируется до достижения минимума энергии. 

Для приведения системы дифференциальных уравнений Кона-Шэма к системе линейных уравнений обычно используется разложение орбиталей по некоторому базису. В частности, для расчета электронной структуры периодических и однородных систем используется плосковолновой базис.  Этот базис применим и для локализованных волновых функций, но менее эффективен в этом случае, поскольку требует учета существенно большего числа компонент. В то же время случай локализованных волновых функций представляет значительный научный интерес, т. к. соответствует неоднородным (дефекты) и изолированным системам (молекулы). В этом случае использовались также базисы гауссовских функций и вейвлеты [8]. В случае использования базиса гауссовских функций, как и в случае использования других несистематических базисов, имеются значительные трудности, связанные со сходимостью и стабильностью результатов, что обусловлено с возможным переполнением базиса с ростом числа учитываемых базисных функций. В то же время расчеты показывают эффективность использования базиса вейвлетов, для которого эти проблемы отсутствуют [8]. Таким образом, выбор базиса для разложения орбиталей Кона-Шэма имеет существенное значение для расчетов в рамках теории функционала плотности. В нашей работе мы использовали базис волновых функций прямоугольной ямы. Ранее подобный базис не использовался в расчетах. Тем не менее, мы предполагаем его эффективность в случае как периодических и однородных структур, так и неоднородных и изолированных систем. В сущности, это обобщение для плосковолнового базиса, так как в случае ямы нулевой глубины (ширины) мы получаем плосковолновой базис. В то же время, изменяя геометрические параметры и энергетическую глубину ямы, мы можем включить в базис волновые функции с экспоненциальной асимптотикой, что позволяет эффективнее описать  неоднородные и изолированные системы. 

Настоящие результаты были получены с использованием кода ABINIT, международного общего проекта Université Catholique de Louvain, Corning Incorporated и других сотрудников [5, 6, 7, 8]. Код ABINIT распространяется на условиях открытого лицензионного соглашения GNU, позволяющего копировать, модифицировать и распространять соответствующие программы. Таким образом, в модифицированном нами коде ABINIT для разложения орбиталей Кона-Шэма используется базис волновых функций прямоугольной ямы. Параметры ямы варьировались для достижения лучшей сходимости результатов.


2. Результаты расчетов

Результаты наших расчетов представлены на рисунке и в таблице. В таблице мы сравниваем результаты расчетов геометрической структуры неионизированного кластера с результатами, полученными в работе [4], в целом наши расчеты согласуются ними. Отметим, что многочисленные расчеты подтверждают высокую точность расчетов геометрической структуры в рамках теории функционала плотности [3].

Расчеты длин кластеров l, приведенные в таблице, показывают заметную зависимость длины положительно заряженных кластеров от величины заряда, эта зависимость может быть использована в электромеханических наноустройствах.

Наши расчеты показали эффективность использования базиса волновых функций прямоугольной ямы для разложения орбиталей Кона-Шэма. В дальнейшем мы планируем оптимизировать модифицированный нами код ABINIT и использовать его для расчета физических свойств других, более сложных наноструктур.
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Геометрическая структура кластера углерода 
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, использованная в расчетах.

Рассчитанные параметры геометрической структуры кластера углерода 
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при разных значениях заряда Z

		Z, e

		a0, Å   

		a1, Å   

		a2, Å   

		a3, Å   

		a4, Å   

		l, Å   

		E, эВ



		-2

		1,235

		1,322

		1,240

		1,335

		1,242

		11,448

		-3,39



		-1

		1,255

		1,301

		1,250

		1,306

		1,260

		11,489

		-4,03



		0

0

		1,263

1,250

		1,268

1,279

		1,261

1,252

		1,277

1,285

		1,287

1,273

		11,514

11,428

		0



		+1

		1,287

		1,259

		1,288

		1,269

		1,317

		11,553

		10,67



		+2

		1,330

		1,250

		1,334

		1,261

		1,424

		11,868

		22,11





Для значения Z=0 в нижней строке приведены результаты работы [4].
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