Компьютерное моделирование подвижности ионов в слоистых перовскитоподобных оксидах NaNdTiO4 и NaLaTiO4
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Слоистые перовскитоподобные оксиды NaLaTiO4 и NaNdTiO4  обладают структурой фаз Раддлесдена-Поппера. Катионы Na+ В такой структуре находятся в межслоевом пространстве и связаны с перовскитными слоями достаточно слабо. Данный факт объясняется тем, что разница в плотности заряда слоев Na+ и Ln3+ приводит к искажению титан‑кислородных октаэдров. В результате катионы Na+ проявляют значительную подвижность. В данной работе с использованием расчётов молекулярной динамики была проведена оценка подвижности ионов Na+ в структурах слоистых титанатов NaLaTiO4 и NaLaTiO4, полученных по керамической технологии. [1]
Методом DFT на базисе плоских волн с функционалом GGA‑PBE рассчитывалась электронная структура кристаллов с использованием программы CASTEP [2]. Базисный набор ограничивался значением cut‑off – 400 eV. В результате были получены зарядовые состояния атомов по схеме Малликена.
Полученные заряды были применены для моделирования подвижности атомов Na в кристаллах NaNdTiO4 и NaLaTiO4 методом молекулярной динамики в рамках пакета FORCITE. Рассчитывались значения среднеквадратичного смещения атомов Na при температурах 298 K и 636 K (Рис.1). В результате расчётов показано, что подвижность атомов в NaLaTiO4 выше, чем в NaNdTiO4​​, что хорошо согласуется с экспериментальными данными по измерению проводимости в данных соединениях. На основе расчётной модели предложены механизмы ионного транспорта в моделируемых кристаллах.
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Рис.1. Среднеквадратичные смещения
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