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АННОТАЦИЯ 
 

Композиты, получаемые путем комбинирования двух или более материалов, часто 
демонстрируют ряд уникальных свойств. В последние десятилетия большой интерес 
вызывают композиты на основе углеродных структур и наночастиц металлов. В данной 
работе методом молекулярной динамики изучено деформационное поведение композита 
графен-никель при температурах близких к 0 К и повышенных температурах. 
Моделирование проводилось с использованием простого парного межатомного 
потенциала Морзе. Для формирования композита на основе скомканного графена  
и наночастиц никеля, применялось гидростатическое сжатие при температурах от 0  
до 2000 К. Чтобы оценить прочность полученного материала, к структуре 
прикладывалось гидростатическое растяжение. Показано, что гидростатическое сжатие 
при температуре близкой 0 К не приводит к образованию композита. Между соседними 
чешуйками графена не возникают химические связи, в следствии чего, полученный 
материал после растяжения возвращается в свое исходное состояние. Деформация 
структуры при 2000 К, способствует образованию ковалентных связей между соседними 
структурными элементами и происходит формирование единой композитной структуры. 
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ABSTRACT 
 

Composites, obtained by combining two or more materials often exhibit a number of 
unique properties. For last decades, composites based on carbon structures and metal 
nanoparticles are of great interest. In this work, the deformation behavior of the graphene-nickel 
composite at temperatures close to 0 K and elevated temperatures was studied by the molecular 
dynamics simulation. Modeling was carried out using a simple pairwise interatomic Morse 
potential. To obtain a composite based on crumpled graphene and nickel nanoparticles, 
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hydrostatic compression is used at temperatures from 0 to 2000 K. In order to evaluate the 
strength of the obtained material, hydrostatic tension is applied to the structure. It is shown that 
hydrostatic compression at a temperature close to 0 K does not lead to the formation of a 
composite. Chemical bonds do not form between neighboring graphene flakes, and after 
stretching the resulting material returns to its original state. The deformation of the structure at 
2000 K contributes to the formation of covalent bonds between adjacent structural elements and 
the formation of a single composite structure. 
 
Keywords: nickel nanoparticle; crumpled graphene; molecular dynamics; graphene-nickel 
composite 
 
 

ВВЕДЕНИЕ 
 

В последние десятилетия различные наноматериалы, в том числе 
композитные, рассматриваются как перспективные для большого спектра 
применений. Среди таких материалов, структуры на основе наноразмерных 
полиморфов углерода и наночастиц металлов представляют большой интерес. 
Было показано, что некоторые металлы, такие как Ni, Pt, Pd и Ti, легко и очень 
активно взаимодействуют с полиморфами углерода [1-3]. Следовательно, частицы 
таких металлов могут быть заключены внутрь углеродных нанотрубок или 
фуллеренов или обернуты чешуйками графена, а затем преобразованы  
в трехмерную композитную структуру, где после специальной обработки 
отделенные чешуйки будут соединены ковалентными связями [3,4]. Ранее 
наблюдалось, что графен при взаимодействии с металлическими наночастицами 
Ni изменяет свою структур [5]. 

Композиты на основе углеродного материала и металла имеют малый вес, 
высокую жесткость и превосходные механические свойства, которые могут 
играть важную роль для практического применения [6-10]. Особый класс 
композитов представляют материалы, образованные на основе комбинации 
наночастиц Ni  
с углеродной матрицей [11-14]. Такие композиты могут быть получены путем 
прикрепления различных типов наночастиц к поверхности чешуек графена  
как in-situ (например, выращивание наночастиц на поверхности графена),  
так и exitu (например, путем прикрепления предварительно изготовленных 
наночастиц к поверхности графена) [15]. 

Один из вариантов углеродных структур, подходящих для заполнения 
наночастицами металлов, является скомканный графен, который в последнее 
время активно исследуется с точки зрения его использования в энергетике и 
других применениях [16,17,18,19]. Такая структура представляет собой пористый 
материал, состоящий из смятых, скомканных листов графена разного размера, 
соединенных между собой силами Ван-дер-Ваальса. Выбор наночастиц Ni  
в качестве наполнителя для скомканного графена является довольно очевидным, 
поскольку структуры никель-графен рассматриваются в качестве перспективных 
материалов и их взаимодействие хорошо исследовано. Так, например, Ni был 
успешно использован для катализа роста полиморфов углерода [20,21], 
изготовления новой углеродной конфигурации, такой как нанорулоны [22,23], 
трансформации графена в фуллерен [24] и т.д. Добавление Ni в углеродную 
структуру может значительно улучшить свойства получаемого материала. 
Например, никелевые пленки на графене сохраняют свою стабильность даже  
при очень высоких температурах до 1800 К [25,26]; допирование атомами Ni 
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улучшает механические свойства углеродных нанотрубок [2]; показана 
возможность получения улучшенных суперконденсаторов за счет сочетания слоев 
Ni и углеродных структур [27]. Таким образом, изучение структуры на основе 
скомканного графена и наночастиц Ni и возможности получения композита  
с улучшенными механическими свойствами представляет большой интерес. 

Целью настоящей работы является изучение методом молекулярной 
динамики деформационного поведения и структурных изменений композита 
графен-никель. Моделирование проводится с использованием широко известного 
потенциала Морзе. Для того, чтобы сформировать композит, прикладывается 
гидростатическое сжатие до максимально возможных плотностей  
при повышенных температурах. 
 
 

ОПИСАНИЕ МОДЕЛИ 
 

Единичный элемент трехмерной структуры – свернутая чешуйка графена – 
получена из короткой углеродной нанотрубки удалением ряда атомов углерода  
в направлении ее оси (количество атомов углерода    252CN = ). После чего в 
полость чешуйки введена малая наночастица никеля размером 5.5 Å, ( )   21NiN = . 
Общее количество атомов в системе   1  7472N = . Трехмерная структура создана 
повторением четырех структурных единиц вдоль направлений , иx y z  
соответственно (см. рис.1). Чешуйки, заполненные наночастицами, были 
ориентированы в пространстве случайным образом. Во всех случаях 
использовались периодические граничные условия вдоль направлений , иx y z . 

Моделирование проводилось с использованием пакета LAMMPS  
с адаптированным эмпирическим потенциалом межмолекулярного 
взаимодействия AIREBO [28]. Для описания взаимодействия атомов Ni-Ni  и 
Ni-C  использовался потенциал Морзе с параметрами, полученными методом ab-
initio, демонстрирующий хорошее согласие с экспериментально полученными 
величинами [29,29]. Несмотря на то, что потенциал Морзе является простым 
парным потенциалом он хорошо воспроизводит многие свойства систем  
при различных условиях [31-34]. Параметры для потенциала Морзе Ni-C : 

   0, 433  эВD= ,    2,316 Åer =  и   3, 244  1 Åβ = , что указывает на связь типа Ван-дер-
Ваальса между Ni  и графеном. Для описания взаимодействия атомов Ni-Ni  
использовались параметры, предложенные в работе [35]:    0.4205  eVeD = , 

  1  .4199 1 Åβ =  и    2.78  ÅeR = . В [3] показано, что такие параметры могут быть 
успешно использованы для описания различных полиморфных форм углерода  
с нанокластерами Ni. Кроме того, результаты, полученные методом молекулярной 
динамики с помощью недавно разработанного потенциала реактивных силовых 
полей ReaxFF (Reactive Force Field) [36,37,38], показали, что результаты, 
получаемые разными потенциалами находятся в хорошем согласии, однако 
потенциал Морзе позволяет получить результат в несколько раз быстрее [39]. 

Для того, чтобы сформировать прочный композитный материал,  
к начальной (рис.1), довольно рыхлой структуре, прикладывается 
гидростатическое сжатие до максимально возможных плотностей при разных 
температурах от 0 до 2000 К. Температура поддерживается с помощью термостата 
Носе-Хувера. В процессе деформации структуры рассчитывается 
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гидростатическое давление ( )            3xx yy zzp σ σ σ= + + , а также другие необходимые 
характеристики материала. 
 

 
Рис.1. Начальный вид структуры графен-никель: чешуйки скомканного графена, 

заполненные наночастицами никеля. Светлым цветом показаны атомы 
углерода, темным – атомы никеля. 

 
 

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ 
 

Деформационное поведение полученного материала можно описать 
кривыми давление-деформация, показанными на рис.2а, однако иногда подобные 
пористые материалы удобнее описать зависимостью давление-плотность, 
показанными на рис.2б. Рассматриваемая структура может быть гидростатически 
сжата до высоких плотностей около 5 г/см3.  

 

 
Рис.2. (а) Кривые давление-деформация и (б) давление-плотность при 

гидростатическом сжатии для двух исследованных температур. 
 
На рис.2а представлены кривые давление-деформация при 

гидростатическом сжатии при температурах 0 и 2000 К. Следует отметить, что 
представлены лишь крайние случаи, показывающее максимальное отличие 
результатов, в то время как в процессе исследования сравнивались кривые при 
температурах 300 К, 500 К, 1000 К и 1500 К. В целом температура положительно 
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влияет на динамику формирования композитной структуры. Как видно из рис.2б, 
при высоких температурах наблюдается снижение критического давления при 
достижении той же конечной плотности. 

Чтобы оценить прочность полученного композита, следующим этапом 
проведено испытание материала на гидростатическое растяжение. На рис.3а 
представлены кривые давление-деформация при растяжении для структуры 
гидростатически сжатой при 0 (сплошная линия) и 2000 К (пунктирная линия).  
Для структуры, сжатой при температуре 0 К, заметное увеличение p  
наблюдается до    0.2ε = , после чего дальнейшее растяжение фактически не 
приводит к увеличению напряжений. В этом случае структурные элементы 
остались раздельными углеродными частицами, заполненными частицей металла, 
образования новых ковалентных связей не обнаружено. Такая кривая напряжение-
деформация соответствует случаю растяжения материала, состоящего  
из отдельных элементов, а не цельного композитного материала. 
 

 
Рис.3. Кривые давление-деформация при растяжении после гидростатического 

сжатия при 0T =  и 2000Т =  K. 
 

Сжатие при 2000 К, наоборот, привело к активному формированию новых 
связей и трансформации в единый композитный материал. На кривой 
напряжение-деформация виден характерный рост напряжений с увеличением 
растягивающей деформации и их последующее снижение после    0.3ε = , когда 
начался процесс появления пор. Как видно, при повышенных температурах 
достигнутые напряжения в два раза больше, чем при гидростатическом сжатии 
при 0 К. Полностью охарактеризовать происходящие процессы можно используя 
визуализацию атомной структуры. 

На рис.4 представлены структуры при разных степенях растяжения  
при 0T =  К (а) и 2000Т =  К (б). Из рис.4а хорошо видно, что структурные 
единицы при деформации    0.3ε =  начинают легко отделяться друг от друга  
в отличии сжатых при высокой температуре (рис.4б), где появление пор 
наблюдается гораздо позже. Даже по структурам при    0.1ε =  видно, что при 
2000 К произошло значительное перемешивание элементов. При деформации 

   0.6ε =  (рис.4а) можно отчетливо наблюдать отсоединённые друг от друга 
чешуйки графена с наночастицей внутри, обернутой графеновой чешуйкой. Поры 
распределены практически равномерно, структурные элементы остались на своих 
местах и при больших деформациях структура разрушится на отдельные 
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элементы. Тем не менее, приложенное сжатие привело к появлению малого 
количества связей (цепочки атомов между отдельными чешуйками на рис.4а при 

   0.6ε = ). 
Структура, деформированная при 2000 К также начала разрушаться  

при    0.6ε = , однако пор гораздо меньше, они распределены случайным образом  
в тех участках, где не удалось создать прочное ковалентное соединение. Анализ 
ближайших соседей показал, что большинство атомов углерода при таких 
условиях изменяют свою гибридизацию с 2sp  на 3sp , следовательно, атомы 
углерода соседних чешуек соединились между собой. Можно сделать вывод,  
что деформация структуры при температуре при 2000 К приводит к образованию 
химических связей между отдельными единичными элементами структуры  
и за счет возникновения ковалентных связей повышаются прочностные свойства 
композита. 
 

 
Рис.4. Структуры при растяжении для разной степени деформации и двух 

температур 0 и 2000 К. 
 

Как было установлено в работе, простое сжатие структуры при нулевой  
или комнатной температуре даже до очень высоких плотностей не приводит  
к формированию композита: между чешуйками графена возникает очень мало 
ковалентных связей. Как известно, температура плавления графена достаточно 
высока [40,41,42]. Чтобы происходили структурные перестройки необходимы 
температуры около 2000 К. При этом следует учитывать, что температура 
плавления столь малых наночастиц никеля составляет около 1300 К [3]  
и при высоких температурах можно добиться их плавления и лучшего 
распределения внутри углеродной матрицы. Гидростатическое сжатие  
при температурах 1000 К и 1500 К также приводит к достаточно хорошим 
результатам, однако активность атомов углерода при этих температурах ниже,  
чем при температурах больше 1500 К. 
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ВЫВОДЫ 
 

Таким образом, методом молекулярной динамики изучено влияние 
гидростатического сжатия в интервале температур от 0 до 2000 К на образование 
композита графен-никель. Обнаружено, что даже высокое давление до 650 ГПа  
не может быть успешно использовано для получения монолитной композитной 
структуры в отсутствие высоких температур. Только нагрев до температур, 
близких к 2000 К, может привести к ковалентному связыванию графеновых 
хлопьев и образованию связей между отдельными структурными элементами. 

Настоящая работа показала, что специальная высокотемпературная 
обработка является эффективным способом изготовления метал-углеродных 
нанокомпозитов. Это исследование может быть продолжено путем дальнейшего 
изменения температурных режимов или использования различных внешних 
условий. Большое влияние также будет оказывать размер наночастиц металла. 
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