Процессы структурообразования в фуллереновых смесях
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Заметным событием XX века в области химии углерода стало открытие новой аллотропной модификации углерода – фуллеренов [2]. Фуллерены – это устойчивые молекулярные формы углерода, которые состоят из 20 и более углеродных атомов [1]. В последнее время большое число работ посвящено изучению свойств конденсированных однокомпонентных фуллереновых систем – фуллеритов Cn (n
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[20,720]). Наиболее изученными системами являются фуллерены, состоящие из молекул C60 и C70 [1,2]. К настоящему времени исследования конденсированных фаз высших фуллеренов и их смесей затруднены сложностью их получения [3,4]. В последнее время особый интерес у исследователей вызывают изучение полиаморфных переходов в однокомпонентных и бинарных фуллереновых системах, которые происходят при изменении термодинамических параметров: температуры, давления, а также при облучении [1-4]. В отличие от полиморфных превращений в кристаллических системах, в которых переходы обусловлены прежде всего изменением удельного объема и энтропии, полиаморфные переходы связаны в первую очередь с изменением ближнего структурного порядка (типа связи, координации ближайших соседей и т.п.). 
В настоящей работе исследуются локальные структурные особенности переохлажденного расплава фуллереновой смеси A20B80 (где A=C60 и B=C70), полученного при различных скоростях охлаждения системы с целью выяснения механизма формирования икосаэдрического ближнего порядка в бинарных молекулярных жидкостях. Анализ ближнего структурного порядка расплава фуллереновой смеси выполнен с помощью крупномасштабного молекулярно-динамического моделирования с последующим структурным и кластерным анализом. Были рассчитаны температура кристаллизации и критическая температура стеклования системы, которые составили соответственно  Tm≈1439 K и Tc≈1238 K. Установлено, что кристаллизация фуллереновой смеси, при достаточно высоких скоростях охлаждения (γ=[1010; 1012] K/c),  протекает по поликристаллическому сценарию с образованием кластеров с ГЦК и ГПУ симметриями. В рамках метода многогранников Вороного, обнаружено, что в переохлажденной фуллереновой смеси ближний икосаэдрический порядок образован незначительным количеством идеальных икосаэдрических кластеров (∼ 2.4%) и некоторым набором искаженных икосаэдрических кластеров (∼ 17%). Показано, что при температурах ниже критической температуры стеклования доля икосаэдрических кластеров в системе практически не изменяется.
Работа поддержана Российским Научным Фондом (проект № 22-22-00508). 
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