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Целью настоящего исследования было компьютерное структурное моделирование по-

лиморфных модификаций алюмината кальция CaAl2O4 содержащего Al как в тетраэдри-
ческой координации ионов кислорода, так и в октаэдрической вплоть до 200 ГПа. Интерес
к полиморфным модификациям CaAl2O4 обусловлен тем, что они, как предполагается,
могут образовывать отдельную фазу в условиях мантии Земли [5].

Для теоретического моделирования кристаллических структур соединений, их струк-
турных энергий и упругих свойств использовались как атомистические полуэмпирические
расчеты (программный комплекс GULP-3.4.9 [3]), так и квантовохимический подход (про-
граммный пакет Quantum Espresso [4]). Для атомистических расчетов в качестве старто-
вого был использован частично ионный набор потенциалов межатомного взаимодействия,
оптимизированный ранее в работах [1, 2] на кристаллических структурах оксидов и грана-
тов. Атомистические полуэмпирические расчеты были проведены в диапазоне давлений от
0 до 200 ГПа и температур от 0 до 1500 К для возможных CaAl2O4 высокобарных модифи-
каций. Были смоделированы их кристаллические структуры при различных давлениях,
рассчитаны значения их структурных энергий, плотности, упругих свойств и межатом-
ных расстояний в Al- и Ca-полиэдрах. Дополнительно к атомистическим расчетам было
проведено моделирование CaAl2O4 кристаллических структур методом ab-initio. Оптими-
зация структур, включая расчет полной энергии E tot с последующим расчетом плотности
модельных модификаций и межатомных расстояний в октаэдрах AlO6 и полиэдрах CaOn
для конечной геометрии, осуществлялась по программе QE в диапазоне давлений от 0 до
200 GPa. В результате серии расчетов была воспроизведена фазовая диаграмма CaAl2O4
вплоть до 200 ГПа (рис. 1). Данные полуэмпирических и квантовохимических расчетов
неплохо коррелируют между собой, но несколько различаются в деталях. Дополнительно
к этой системе был проведен расчет энергий полиморфных модификаций простых оксид-
ных фаз состава CaO и Al2O3. Сравнение энергий модификаций алюмината кальция и
оксидов показало, что при низких температурах (до 300К) во всем диапазоне давлений
наблюдается поле устойчивости оксидов.
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Иллюстрации

Рис. 1. Фазовая диаграмма CaAl2O4 по результатам атомистических расчетов
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