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模型建立

在建立 Fe(100)表面模型时首先建立α-Fe 原胞，并对该结构进行优化，优化后的晶格常数为

2.866Å，随后使用该结构建立表面模型。为了使所建立的模型尽可能的接近真实的晶体，铁原子的层

数需要足够厚，因此采用 5层铁原子平板模型，建立 p(2×2)的周期超级晶胞。为避免层晶之间的干扰

对计算结果的影响，添加了一个足够大的真空层，其厚度为 15Å，以减小不同层原子间的影响，并消

除垂直方向上周期性边界条件的影响[7]。最后，固定底两层原子允许上三层原子自由弛豫以模拟铁表

面。

计算参数选择

CaCO3在 Fe(100)表面有多种吸附位置，包括顶位(Top)、桥位(Bridge)和洞位(Hollow)三种高度

对称位置，如图 2所示。因此建立覆盖度为 1/9ML时 CaCO3在上述铁表面顶位、桥位、洞位的吸附

初始模型，并进行结构优化。将文石、方解石两种结构分别放置在 Fe（100）表面的桥位、顶位和洞

位时，初始放置距离设置为 1.2Å，同时束缚 Fe（100）的底二层原子，使吸附质以及表面三层原子能

够自由弛豫至能量最低的稳定吸附位置。
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总能量收敛的精度为 1×10-6eV/atom，结构优化过程中采用 BFGS算法，能量精度为

2×10-5eV/atom，每个原子受力小于 0.05eV/Å，内应力小于 0.1GPa，原子移动位移小于 0.002Å。在

进行收敛性测试后综合考虑计算精度和计算时长，截断能选择使用 380eV，k-point取样为 4×4×2。


