ScF; negativas termiskas izpleSanas pétiSana izmantojot molekularo
dinamiku no pirmajiem principiem
Dmitrijs Bocarovs

Materiali ar negativo termiskas izpleSanas (Negative thermal expansion,
NTE) koeficientu bija zinami jau no divdesmita gadsimta sakuma, bet Tpaso petniecku
uzmanibu tie piesaista tikai pedéjas dekades. Materialu termiskas izplésanas kontrole
ir arkartigi svariga tadas jomas, kur ir vajadziga ieriu sastavdalu tilpuma kontrole ar
augstu precizitati, vai arT materiala tilpuma nemainiba, mainoties temperatiirai, kas ir
iegiistams, pieméram, kombingjot materialus ar pozitivo un negativo termiskas
izplesanas koeficientu. Ka iesp&jamas pielietojamibas jomas var minét elektroniku,
optisko Skiedru veidosanu, astronomiskas un optikas ierices, zobu protezgéSanu u.c.
ScF; ir trisvalentais metala fluorids. Skandija atomi atrodas fluora atomu
oktaedra centra, savukart Sie oktaedri ir savienoti sava starpa virsotnés, kuras veido
fluora atomi._Skandija trifluorids (ScF3) ir viens no materialiem, kuriem piemit NTE
zem temperatiiras lidz pat 1100 K, kas ir visnozimigaka starp visiem zinamajiem
materialiem ar NTE. Neskatoties uz to, ScF; biezi piemina, skaidrojot, ka NTE efekts
var rasties kristala cieto strukturalo elementu rotacijas dél, tas nenozimé, ka —ScFs-
oktaedri ir nedeform&jami. RUM mehanisms varétu biit papildinats ar fluora atomu
anizotropiskajam vibracijam, kuram ir liela un izteikti atkariga no temperatiiras
Skersvirziena parvietoSanas sastavdala, kas sarezglja NTE efektu aprakstu Saja
sisttma. Dotaja bridi pilna izpratne par mehanismiem, kuri noved pie NTE, joprojam
nav iegita, tapec_ScF; materialam pievers savu interesi vairakas zinatniskas grupas.

Attels: Shematiski paradits ScF; kristals ar apzimétiem
fluora oktaedriem. Lielas zilas sferas atbilst Sc atomam,
mazas oranzas sferas atbilst F atomiem.
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Attels: Nelokamo fragmentu modu

modela (RUM) divdimensionala
ilustracija.  Oktaedru  rotacija

samazina kopejo laukumu, ko tie
ienem

Saja petijuma tika veikti molekularas dinamikas aprékini no pirmajiem
principiem (ab initio molecular dynamics jeb AIMD) ScF; materialam temperatiiru
intervala no 300 K Iidz 1600 K, ka arT ScF; elektroniskas struktiiras aprekini. Veiktie
aprékini paradija, ka AIMD aprékini NpT ansambli lauj aprakstit rezga parametra
eksperimentdlo uzvedibu, ti. negativas termiskas izpleSanas efektu. Sis rezultats
sakrit ar nesen iegtto rezultatu VASP datoru programmas grupai (P. Lazar, T. Bucko,
and J. Hafner, Phys. Rev. B 92, 224302, decembris, 2015). Tika ari paradits, ka
AIMD metode kombinacija ar MD-EXAFS pieeju dod iesp&ju aprakstit strukturalas
Tpasibas ScF; savienojumam un eksperimentalus EXAFS spektrus.
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Cubic ScF,
—@— Experiment (diffraction)
—0—AIMD (CP2K) Attels: Ar AIMD iegitas videjas rezga

B { parametru vertibas a (&) atkariba no
temperatiiras. SuperSiinas izm_gs ir vienads
ar 5x5x5 (CP2K aprekins). Ar sarkano Iiniju
| ir paraditi eksperimentaliem dati, ar zilo ITniju
dati, ieguiti ar teoretiskajiem VASP
apréekiniem.
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Tika konstatéts, ka mazo izmé&ru superSiinu izmantoSana (2x2x2 un 3x3x3)
izteikti ietekm@ iegiitos rezultatus, izraisot izteikto energijas dreifu laika, ka arT butiski
paaugstina standartnovirzi vidéjam temperatiram, tapéc ir rekomend€jams izmantot
vismaz 4x4x4 un lielakas superStnas. Tika veikts rezultatu salidzinajums AIMD un
apgrieztai Monte-Karlo teorgtiskam metodém, kura strukturalas parametrus iegiit no

EXAFS spektra analizes (So analizi veica . Jonane un J. TimoSenko).
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Attels: Spektrs, iegiits no aprekiniem AIMD datiem, izmantojot MD-EXAFS metodi [A. Kuzmin,
R. A. Evarestov, J. Phys.: Condens. Matter 21 (2009) 055401] un §1 spektra salidzinajums ar
eksperimentalo EXAFS spektru [J. Purans, S. Piskunov, D. Bocharov, A. Kalinko, A. Kuzmin,
S.E. Ali, and F. Rocca, J. Phys. Conf. Ser., 2016, 712, 012013].

Petljuma rezultati tika prezent@ti 2 starptautiskajas konferencés un LU CFI
ikgadgja konferencg, ka arT tika nopublicétas 4 zinatniskajos rakstos. V&l 2 raksti ir

sagatavoSanas stadija.



