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Impact Article

Mechanical and thermal properties 
of carbon-based low-dimensional 
materials
Abigail L. Eaton, Marco Fielder, and Arun K. Nair* 

Carbon-based low-dimensional materials possess many properties that make their 
implementation in nanodevices a subject of great interest. With these impressive 
transport and mechanical properties, one such use includes its use as a component 
of a Cu-based electrode. To investigate the applicability of a carbon chain (carbyne) 
in comparison to other carbon allotropes, including cyclo[18]carbon-carbyne 
hybrids and encapsulation inside a nanotube, we use multiscale computational 
methods to determine the mechanical and thermal properties of each structure. 
Under isolation carbyne requires the largest force to fracture and presents the 
highest thermal conductivity, whereas the hybrid structures have a lower thermal 
conductivity and break under a lower tensile force at the same strain as carbyne 
with unraveling mechanisms dependent on the number of cyclo[18]carbon included. 
For use in Cu electrodes, we find that carbyne also gives higher thermal conductivity 
when compared to other structures.

Impact statement 
Carbon-based low-dimensional materials exist as 
chains and rings at the nanoscale that have great 
potential for application in nanodevices. However, 
some of these nanoscale structures are reactive on 
substrates and lose their properties. We investigate 
the mechanical and thermal properties of the low-
dimensional structures of a chain of carbon atoms 
known as carbyne, carbyne and cyclo[18]carbon 
hybrids, and encapsulation of these inside carbon 
nanotubes to test their stability on Cu(111) substrate 
acting as an electrode. The carbyne and cyclo[18]
carbon hybrids are found to display high mechanical 
properties during tensile studies, and cyclo[18]carbon 
is determined to be able to withstand higher strains. 
The deformation mechanisms of cyclo[18]carbon 
hybrids at different strains are also uncovered. An 
isolated carbyne chain was found to have the highest 
thermal and mechanical properties of the structures 
investigated, which is further established on a Cu sub-
strate compared to other low-dimensional structures 
studied here.

Introduction
Low-dimensional materials,  specifically 
those  composed of  carbon,  are  a  subject 
of  high  interest  due  to  their  impressive 
mechanical  properties  and  comparably 
VPDOO�PDVVHV��7KLV�FODVVL¿FDWLRQ�LQFOXGHV�
nanomaterials such as carbyne, graphene, 
and carbon nanotubes (CNTs). Carbyne, the 
VPDOOHVW�NQRZQ�QDQR¿EHU��LV�D�RQH�GLPHQ-
sional chain of sp-hybridized carbon atoms 
that occurs in a polyynic structure with alter-
nating single and triple bonds (᚟C–C᚟C–)n 
or with a cumulenic structure consisting of 
all double bonds  (=C=C=)n.1 Despite  its 
reactive structure,  it has been discovered 
naturally occurring in interstellar dust and 
meteorites.2,3  It  is of great  importance  to 
the future of nanomaterials, as it displays 
high mechanical  performance,  including 
D�VSHFL¿F�VWUHQJWK�RI�����î�107 N·m/kg and 
VSHFL¿F�VWL൵QHVV�RI�DSSUR[LPDWHO\�109 N m/kg  

that  rivals  those of graphene and carbon 
nanotubes.1 Among these is also an impres-
sive Young’s modulus of 3 TPa.4 Such prop-
erties suggest that the chain would be ideal 
for applications requiring high mechanical 
demands  with  limited  material  volume. 
Some  potential  implementations  include 
QDQRVSULQJV�DQG�XVH�LQ�PHWDO�PDWUL[�QDQR-
composites.�,6 The low-dimensional carbon 
FKDLQ�DOVR�H[KLELWV�H[FHOOHQW�WKHUPDO�FKDU-
acteristics and  is  reported  to have a high 
thermal conductivity.�,8 The tunable thermal 
properties and thermal conductivity that is 
FRPSDUDEOH� WR� WKDW�RI�H[LVWLQJ�QDQRZLUHV�
imply success of the chain for mechanical/
thermal energy storage.9 However, synthesis 
of the chain remains a challenge due to its 
instability. This has been addressed with cur-
rent methods of encapsulating the chain in 
single or multiwalled  CNTs10,11 and the use 
RI�FDUE\QH�LQ�PHWDO�PDWUL[�QDQRFRPSRVLWHV�6
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Another low-dimensional carbon allotrope is cyclo[18]
carbon (C18); a highly reactive ring of 18 carbon atoms that 
displayed polyynic bonding during its initial synthesis during 
an atom manipulation study.12�:LWK�D�VSHFL¿F�VWL൵QHVV�DQG�
a Young’s modulus that are lower than those of carbyne, in 
addition to the ring’s critical strain of 32 percent and compa-
UDEOH�VSHFL¿F�WHQVLOH�VWUHQJWK��LW�KDV�EHHQ�SURSRVHG�IRU�QDQR-
mechanical applications as an ultra-elastic molecular O-ring 
in a study by Fang and Hu.13 When C18 was connected to 
WZR�FDUERQ�FKDLQV�E\�=KDQJ�HW�DO���WKH�VWUXFWXUH�DOVR�H[KLE-
ited high conductance in comparison to other samples tested 
with a C18 ring of both polyynic and cumulenic structures.14 
However, further studies are needed for an in-depth under-
standing of this structure, including its response to tensile 
strain until fracture and thermal conductivity. The impressive 
attributes of C18 and carbyne inspire the need for an investi-
gation of the thermal transport and mechanical properties of 
&���FDUE\QH�VWUXFWXUHV��6SHFL¿FDOO\��LWV�SRWHQWLDO�DSSOLFDWLRQ�
in nanodevices as opposed to carbyne and other carbon-based 
low-dimensional materials is of interest, including the addition 
of CNT for encapsulation of carbyne. These hybrids may have 
thermal and mechanical properties that could further advance 
nanodevice applications.
Using molecular dynamics (MD) and density functional 

theory (DFT) methods, we study the tensile and thermal prop-
erties of carbyne, C18, carbyne with varying rings of C18, 
and carbyne capped in a CNT to determine the possibility of 
carbyne applications requiring high thermal conductivity and 
mechanical characteristics. We determine the transforming 
and breaking forces with corresponding strains for all samples 
under tensile loading. Thermal studies are then conducted to 

calculate the thermal conductivity of the samples at room tem-
perature and as an electrode on a Cu substrate.

Materials and methods
Materials
We study the mechanical properties of carbyne, nC18-car-
bynes (n = 1, 2, and 3 rings), capped CNTs, and their thermal 
properties on a Cu substrate, using MD and DFT methods. 
The large-scale atomic/molecular massively parallel simulator 
(LAMMPS)���LV�XWLOL]HG�ZLWK�D�5HD[))�IRUFH�¿HOG�GHVLJQHG�
for modeling of C/H/O materials and Cu for the MD stud-
ies.16�7KH�YDOLGLW\�RI�WKLV�IRUFH�¿HOG�LV�UHLQIRUFHG�E\�FRP-
parison of the strain energy calculation for C18 for strains 
RI�í���WR����SHUFHQW�XVLQJ�0'�DQG�')7��7KLV�LV�GLVFXVVHG�
in the “Tensile and compressional strain energy of C18” sec-
tion, following a previous study.13 We use MD method on all 
samples to perform thermal testing and tensile studies, which 
are conducted using the steered molecular dynamics (SMD) 
method.�� The samples of interest, which include a chain of 
cumulenic carbyne, a cumulenic C18 ring, nC18-carbyne with 
�±��ULQJV��DQG�D�FDSSHG��������&17�ZLWK�DQG�ZLWKRXW�HQFDSVX-
lated carbyne, are shown in Figure 1��$OO�FKDLQV�DUH�DSSUR[L-
mately 80 Å long, and the capped CNT is nearly 100 Å in 
length. The sliced Cu(111) substrate, which is used for initial 
analysis of the carbon-based structures as electrodes, may be 
seen in Figure 1g with a chain of carbyne capped using gra-
phene sheets, and in Figure 1h with carbyne encapsulated in 
the CNT after being equilibrated at 300 K using a canonical 
(NVT) ensemble. Another Cu(111) block structure is also stud-
ied with low-dimensional materials as shown in Figure 1i–j; 

Figure 1.  Samples used in this study, (a) periodic carbyne, (b) C18 ring, (c) periodic C18-carbyne, (d) periodic 2C18-carbyne, (e) 
periodic 3C18-carbyne, (f) capped carbon nanotube (CNT), (g) graphene-carbyne on sliced Cu(111), (h) capped CNT-carbyne on sliced 
Cu(111), (i) graphene-carbyne on Cu(111) blocks, and (j) capped CNT-carbyne on Cu(111) blocks.
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this structure eliminates the Cu base as seen in Figure 1g–h. 
7KH�&X�VDPSOH�GLPHQVLRQV�DUH�DSSUR[LPDWHO\�����î����î����c�
�H[FOXGLQJ�WKH�JDSV�IRU�VDPSOHV�LQ�)LJXUH�1g–j) in the x, y, and 
z dimensions, with a periodicity along the z-direction. All sam-
ple visualizations utilized VMD.18 All carbon-based materials 
are generated using nanoengineer-1,19�H[FOXGLQJ�WKH�FDSSHG�
CNT, which was modeled using the NanoCap software.20

Tensile testing
The SMD tensile testing was carried out for samples a–f (Fig-
ure 1��LQ�YDFXXP�DIWHU�HTXLOLEUDWLRQ�DW����.�WR�DYRLG�WKH�H൵HFWV�
of thermal vibration. We did perform a parametric study, and 
LW�ZDV�FRQ¿UPHG� WKDW� WKH�nC18-carbyne samples break at 
DSSUR[LPDWHO\�WKH�VDPH�IRUFH�ZKHQ�WKH�WHPSHUDWXUH�UDQJHV�
between 10 and 300 K. The breaking force of carbyne at 10 
DQG�����.�KDV�DOVR�EHHQ�UHSRUWHG�WR�YDU\�DSSUR[LPDWHO\���
nN in a previous tensile study for a chain length of 80 Å.21 
An atom (carbyne, C18, nC18-carbyne) or selection of atoms 
(CNT, CNT-carbyne) on the left-hand side of the sample have 
¿[HG�ERXQGDU\�FRQGLWLRQV��ZKHUHDV�WKH�DWRP�V��RQ�WKH�ULJKW�
DUH�SXOOHG�ZLWK�D�FRQVWDQW�YHORFLW\�RI������P�V�DORQJ�WKH�x�D[LV��
In the case of the CNT structures, multiple atoms are attached 
to the spring used for the SMD calculations by LAMMPS for 
symmetry of force distribution and inclusion of the carbyne 
chain in the CNT-carbyne sample. Throughout pulling, the 
strain of the sample is recorded in relation to the spring force 
required to maintain the constant velocity, which we then use 
to determine the breaking or structure transformation force 
of each sample. Strain is calculated along the x�D[LV�DQG�LV�
determined by the change in the length of the chain along the 
x-direction divided by the length of the unstrained chain. Virial 
stress is also recorded per atom as implemented in LAMMPS 
and has units of stress multiplied by cell volume.22 For the 
SXUSRVH�RI�WKLV�VWXG\��WKH�FDUE\QH�FHOO�YROXPH�LV�DSSUR[LPDWHG�
XVLQJ�D������c�E\������c�VTXDUH�FURVV�VHFWLRQDO�DUHD��ZKLFK�
was used in a previous MD study,23 and a cell length corre-
sponding to the length of the chain as it undergoes strain. For 
the other nC18-carbyne samples, the cross section is altered 
WR�UHÀHFW�D�UHFWDQJXODU�FURVV�VHFWLRQ�RI������c�E\���������c��
the diameter of the C18 ring. The CNT area is modeled as a 
ring with a radius of 3.43 Å and thickness of 3.4 Å,24 whereas 
the CNT-carbyne area is calculated as a circular cross section 
with a radius equivalent to the outer radius of the CNT ring. 
Observation and imaging of the stress distributions are per-
formed using the visualization software, OVITO.��

Thermal studies
In this study, we use the Müller-Plathe reverse nonequilibrium 
method to compute the thermal conductivity, which is the rate 
of energy transfer in a material with a temperature gradient.�,26 
MD simulations are performed using an NVE ensemble, and 
NLQHWLF�HQHUJ\�LV�H[FKDQJHG�EHWZHHQ�DWRPV�LQ�D�KRW�DQG�FROG�
reservoir to induce a temperature gradient. The cumulative 
energy transferred and the subsequent temperature gradient 

as the system approaches a steady state are measured. The 
thermal conductivity (ț) can then be computed using Fourier’s 
Law, as seen in Equation 1 where J0�LV�WKH�KHDW�ÀX[��Q is heat 
ÀRZ�UDWH��GE is the cumulative kinetic energy transferred, dt is 
the simulation time, A is the cross-sectional area, and dT/dx is 
the temperature gradient along the system length.26

It should be noted that thermal conductivity is dependent on 
the cross-sectional area and for our studies, the cross-sectional 
area used for calculations is discussed in the “Materials” and 
“Tensile testing” sections.
For  the  thermal  conductivity  simulations  of  the  car-

bon structures, the models are periodic in all directions and 
DSSUR[LPDWHO\����c�LQ�OHQJWK��7R�HQVXUH�V\VWHP�DYHUDJLQJ��
there are 10 chains for the carbyne and nC18-carbyne mod-
els. The CNT and CNT-carbyne models utilize three repeated 
structures due to the large number of atoms in the system. It 
should also be noted that, for the simulations which include 
the sliced Cu(111) or Cu(111) blocks, the x and y boundaries 
are not periodic and thus mimicking a nanodevice, hence the 
division by two in Equation 1 for periodic boundaries is not 
included. In this case, only one image of the sample is used 
due to the large number of atoms, and the cross-sectional 
area is calculated as the area of the Cu block across the gap 
�DSSUR[LPDWHO\����î���c��DGGHG�WR�WKH�DUHD�RI�WKH�FDUERQ�EDVHG�
material suspended over it for the sliced Cu(111) samples. The 
PRGHOV�DUH�¿UVW�HTXLOLEUDWHG�XVLQJ�DQ�197�HQVHPEOH�WR�D�WHP-
perature of 300 K before the Müller-Plathe method is applied 
ZLWK�WKH�KRW�DQG�FROG�UHVHUYRLUV�EHLQJ�DSSUR[LPDWHO\����c�LQ�
ZLGWK��$�WLPHVWHS�RI�����IV�LV�XVHG��DQG�WKH�H[FKDQJH�RI�NLQHWLF�
energies between reservoirs occurs every 100 timesteps. The 
KHDW�LV�H[FKDQJHG�IRU�D�VLPXODWLRQ�WLPH�RI����SV��)RU�WKH�QRQ�
periodic simulations, the individual atoms on either side of 
WKH�FDUERQ�EDVHG�PDWHULDOV�KDYH�D�¿[HG�ERXQGDU\�FRQGLWLRQV�
(in the x-direction for carbyne and in x and z for C18-carbyne, 
CNT, and CNT-carbyne).

Tensile and compressional strain energy of C18
To validate the tensile studies and force values obtained and 
WR�¿QG�WKH�VSHFL¿F�VWL൵QHVV�RI�&����ZH�IXUWKHU�LQYHVWLJDWH�
the compression and tensile properties of C18. The energy 
of the ring is calculated using DFT and MD (energy mini-
PL]DWLRQ��IRU�VWUDLQV�RI��í���WR����SHUFHQW��7KH�')7�VWXG-
ies were conducted using Quantum  ESPRESSO�� with pro-
jected augmented wave (PAW)  pseudopotentials28 and PBE 
 functional29 for the carbon atoms. The C18 ring is modeled 
LQ�D�YDFXXP�ZLWK�D�VSDFLQJ�RI�DSSUR[LPDWHO\����c�EHWZHHQ�
SHULRGLF�LPDJHV��6WUXFWXUDO�UHOD[DWLRQ�FDOFXODWLRQV�DUH�FDU-
ULHG�RXW�ZLWK�D���î���î���N�SRLQW�PHVK�DQG�WKH�HPSOR\PHQW�RI�
Grimme’s DFT-D2 van der Waals correction for modeling of 
the C atom interactions.30�7KH�NLQHWLF�HQHUJ\�FXWR൵�LV�VHW�WR�
����H9��DQG�FRQYHUJHQFH�LV�DFKLHYHG�ZKHQ�WKH�GL൵HUHQFH�LQ�
energy between calculation iterations is less than a threshold 
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RI���î����–6��7R�¿QG�WKH�ORZHVW�HQHUJ\�FRQ¿JXUDWLRQV�FRUUH-
VSRQGLQJ�WR�&���VWUDLQ�YDULDWLRQV�EHWZHHQ�í���DQG����SHU-
FHQW��ZH�DSSO\�¿[HG�ERXQGDU\�FRQGLWLRQV�WR�GLDPHWULFDOO\�
opposite atoms with the strained diameter of the ring while 
WKH�UHPDLQLQJ�DWRPV�DUH�IUHH�WR�PRYH�GXULQJ�UHOD[DWLRQ��2QFH�
WKH�UHOD[DWLRQ�LV�FRPSOHWHG��WKH�¿QDO�HQHUJ\�RI�WKH�V\VWHP�LV�
computed along with the atomic positions and electron den-
sities. The electron densities, which provide insight into the 
bonding structure of the ring, can be visualized as isosurfaces 
using VESTA.31 To compare DFT and MD results, the energy 
RI�WKH�&���ZLWK�VWUDLQV�EHWZHHQ�D�FRPSUHVVLRQDO�í���SHUFHQW�
and tensional 20 percent are normalized and the forces are 
computed and then compared.

Electron density of strained nC18-carbyne
We additionally validate the transformations occurring in the 
nC18-carbyne samples during the SMD tensile study. We con-
GXFW�VHOI�FRQVLVWHQW�¿HOG��6&)��FDOFXODWLRQV�XVLQJ�4XDQWXP�
 ESPRESSO�� for the nC18-carbyne samples at strain values 
OHDGLQJ�XS�WR�WKH�VWUDLQ�MXVW�SULRU�WR�WKHLU�¿UVW�WUDQVIRUPD-
WLRQ�GHWHUPLQHG�IURP�WKH�60'�UHVXOWV��:H�H[WUDFW�WKH�DWRP�
coordinates for the corresponding strains directly from the 
60'�VLPXODWLRQV��7KH�VLPXODWLRQ�ER[�VL]H�LV�GHWHUPLQHG�E\�
WKH�PD[LPXP�VWUDLQ�RI�WKH�ORQJHVW��&���FDUE\QH�VDPSOH��IRU�
which there is a vacuum of  ~10 Å between the periodicities. 
We then use these results to visualize the electron densities 
of the samples by slicing 2D planes through the rings of the 
chains using VESTA.31

Discussion and conclusion
Tensile testing results
The force and strain for all the samples are recorded through-
RXW�WKH�60'�VWXG\��:H�¿QG�WKH�IRUFH�DW�ZKLFK�WKH�VDPSOHV�
initially  undergo  structural  transformation  (transforming 
force), and then determine the breaking (fracture) force with 
corresponding strains (see Figure 2a).
During the tensile studies, carbyne endures tensile strain 

due to the Fxx spring force before one of its bonds breaks at 
WKH�SRLQW�ZKHUH�WKH�VSULQJ�LV�DWWDFKHG�DW�DSSUR[LPDWHO\����
nN. The breaking force of carbyne has been reported as 9 
nN from a tensile study for a similar length chain; however, 
this chain had a polyyne bonding structure.4 It is possible 
the difference is due to  the dissociation of  the bonds of 
each structure; polyyne includes single C–C bonds while 
cumulene is composed of double bonds that would require 
a higher force to break. It should also be noted that the car-
bon-carbon bond at which the carbyne breaks is stretched 
from a C=C bond to a C–C bond, which may affect the pull-
LQJ�IRUFH��7KLV�RFFXUV�EHWZHHQ�D�VWUDLQ�RI�DSSUR[LPDWHO\�
14 and 14.6 percent and causes the steep increase of slope 
for the force-strain relationship of carbyne (see Figure 2a). 
Between these strain values, most bonds in the chain are 
H[WHQGHG�IURP�WKH�OHQJWK�RI�D�GRXEOH�WR�VLQJOH�FDUERQ�ERQG��
$Q�LVRODWHG�&���ULQJ�H[SHULHQFHG�PXOWLSOH�ERQG�EUHDNV�WKDW�
may be seen in the array of force peaks. This is due to the 
unraveling of the ring; rather than fracturing of a C–C bond 
as observed for the chain of C-atoms; the C-atoms start to 
undergo structural  transformation from C18 to a carbon 

Figure 2.  Tensile studies: (a) force and strain relationship for all samples and stress distribution for (b) C18-carbyne, (c) 2C18-carbyne, 
and (d) 3C18-carbyne during deformation.
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chain. This process is repeated while the force is distrib-
uted through the ring to each atom prior to transformation. 
The initial peak force of the C18 ring, which led to its first 
VWUXFWXUDO�FKDQJH�XQGHU�WHQVLOH�VWUDLQ��LV�DSSUR[LPDWHO\���
Q1�DW����SHUFHQW�VWUDLQ��7KLV�DJUHHV�ZLWK�D�WHQVLOH�VWXG\�
FRPSOHWHG�E\�)DQJ�DQG�+X��LQ�ZKLFK�D�FULWLFDO�IRUFH�RI�����
nN is reported for the single C18 ring and it is noted to not 
VXUSDVV�D�VWUDLQ�RI����SHUFHQW�13 The CNT and CNT-carbyne 
structures fractured at a strain closer to that of the carbyne 
chain but at a force closer to that of the C18 at  ~12.46 nN 
and 12.49 nN, respectively. These two samples don’t have 
a higher tensile strength or ability to withstand high strains 
in comparison to the other structures.
A combination of breaking patterns observed in the carbyne 

and C18 may be seen in the nC18-carbyne samples depending 
on the number of rings in the chain. The sample with one ring 
H[SHULHQFHV�LWV�¿UVW�FKDQJH�DW�D�WUDQVIRUPLQJ�IRUFH�RI�DSSUR[L-
PDWHO\����Q1�SULRU�WR�XQUDYHOLQJ�LQWR�D�FKDLQ�RI�FDUE\QH�WKDW�
EUHDNV�DW����Q1��7KLV�PD\�EH�QRWHG�ZLWK�WKH�WZR�SHDNV�DVVRFL-
ated with this sample in Figure 2a and the process visualized 
in Figure 2b. Unlike this sample, the chains with 2 and 3 C18 
ULQJV�H[SHULHQFH�ERQG�EUHDNV�SULRU�WR�IXOO�FDUE\QH�WUDQVIRUPD-
tion. As may be seen in Figure 2, the ring closest to the applied 
IRUFH�VWDUWV�WR�XQUDYHO�¿UVW��+RZHYHU��EHIRUH�WKH�ULQJ�LV�IXOO\�
unraveled and while the second ring is unchanged, the chain 
breaks at a bond between the carbyne chain and C18 furthest 
from where the spring is attached. Upon further inspection, 
this is a single C–C bond with sp3-hydridized C-atom bond-
ing with the carbyne and C18 ring. This mechanism is also 
seen for the 3C18-carbyne sample; neither sample achieves the 
EUHDNLQJ�IRUFH�RI����Q1��$V�QRWHG�IRU�WKH�VWUXFWXUDO�WUDQVIRU-
mation of the sample with a single C18, these samples break 
DW����Q1�
From  these  relationships,  it  can  be  inferred  that  the 

inclusion  of  the C18  rings  in  the  carbon  chains  are  not 
ideal for increasing the tensile strength of the carbyne. All 
ORZ�GLPHQVLRQDO�VDPSOHV��H[FOXGLQJ�WKH�LVRODWHG�&���ULQJ��
EUHDN�RU�WUDQVIRUP�DW�D�VWUDLQ�RI�DSSUR[LPDWHO\����SHUFHQW��
which coincides with a previous study’s report for the critical 
strain of carbyne of 18–19 percent.1 The use of C18 did not 
increase the critical strain of carbyne despite the impressive 
elastic properties of the isolated carbon ring. While the single 
C18-carbyne sample delays the fracturing of the chain, it 
requires a transformation between the C18-carbyne structure 
to a linear carbon chain before achieving the strength of the 
chain post-transformation. However, due to this change from 
the ring structure to a carbon chain, the ultimate failure strain 
of the single C18-carbyne structure is higher than that of the 
carbyne chain.
The stress distribution in the nC18-carbyne provides an 

insight into the tensile properties of these chains. These may 
be seen in Figure 2b–d, which show the structure before 
and after the initial unraveling of the rings and breaking of 
the chains. The C18-carbyne shows a gradual increase in 
stress during the tensile test before the distribution of stress 

changes in the ring; one half (bottom portion of the ring) 
continues to increase while the top portion releases some 
RI�WKH�VWUHVV�DIWHU�WKH�¿UVW�ERQG�EUHDNV��7KHQ��DIWHU�WKH�ULQJ�
KDV�XQUDYHOHG��WKH�VWUHVV�RI�WKH�FDUE\QH�FKDLQ�DSSURDFKHV���
GPa before the chain also breaks and stress in the chain is 
released. 2C18-carbyne and 3C18-carbyne do not reach this 
��*3D�VWUHVV�YDOXH�SULRU�WR�IUDFWXUH�LQ�WKH�VDPSOHV��WKH\�EUHDN�
DW�DSSUR[LPDWHO\���*3D��$IWHU�WKHLU�¿UVW�&���ULQJ�XQUDYHOV��
the chains break at a carbyne and C18 intersecting bond. 
This pattern may be occurring due to the single C–C bonds 
in the structure at this point being not as strong as a dou-
ble bond that must break for carbyne. The weak bonding, 
combined with the uneven distribution of stress between the 
chain (higher stress) and C18 ring (lower stress), results in 
these chain fracturing at a lower force than carbyne under 
tensile loading.
To validate the force values under tensile testing using MD, 

ZH�XVH�')7�WR�¿QG�WKH�JURXQG�VWDWH�HQHUJLHV�DQG�FRPSXWH�WKH�
IRUFHV�DW�GL൵HUHQW�VWUDLQV��:H�SLFN�WKH�&���VDPSOH�IRU�WKLV�WHVW�
as it has the lower number of atoms and is thus computation-
DOO\�OHVV�H[SHQVLYH��0RUHRYHU��WKH�VSHFL¿F�VWL൵QHVV�RI�&���
needs to be determined. By using DFT and MD methods we 
¿QG�WKH�VWUDLQ�HQHUJLHV�DW���SHUFHQW�VWUDLQ�DQG�DW�WHQVLRQ�DQG�
FRPSUHVVLRQ�VWUDLQV�RI���������������DQG����SHUFHQW��$IWHU�QRU-
malization of the energy values, both methods return similar 
strain energies that may be seen in Figure 3a, which serves to 
IXUWKHU�YDOLGDWH�WKH�IRUFH�¿HOG�XVHG�
The charge density of the unstrained and strained samples 

is visualized in the form of isosurfaces denoted by their color 
for each density level between 0.1 and 0.4 Åí�. These densities 
are indicative of the bonding structure of the rings; the charge 
densities between atoms implies it is a cumulenic structure. 
As may be seen in Figure 3a, the charge density of 0.3 Åí� 
remains constant for all strained samples; they are all cumu-
OHQLF�ZLWK�GRXEOH�& &�ERQGV��7KLV�ERQGLQJ�LV�QRW�D൵HFWHG�E\�
the strain due to the strain range used; the critical strain for 
C18 has been reported as 32 percent.13 All strains studied in 
this paper fall within the elastic range of the C18.
Given the strain energies, it is possible to calculate the spe-

FL¿F�VWL൵QHVV�IRU�WKH�&���ULQJ�IROORZLQJ�WKH�PHWKRG�GHWDLOHG�
by Muller and Nair.6 For the MD and DFT methods, the spe-
FL¿F�VWL൵QHVV�LV�GHWHUPLQHG�WR�EH������*3D��FP3�J�DQG������
GPa  cm3/g, respectively. This value is much lower than that 
RI�FDUE\QH��ZKLFK�KDV�EHHQ�UHSRUWHG�WR�KDYH�D�VSHFL¿F�VWL൵-
QHVV�RI�����*3D��FP3/g.6 Carbyne has also been noted to have 
D�VSHFL¿F�VWL൵QHVV�WKDW�LV�WZLFH�WKDW�RI�&17V�DQG�JUDSKHQH�1 
WKH�VSHFL¿F�VWL൵QHVV�RI�&���LV�DOVR�ORZHU�WKDQ�WKHVH�PDWHUL-
DOV��7KLV�LV�WR�EH�H[SHFWHG��DV�WKH�&���LV�DEOH�WR�ZLWKVWDQG�D�
higher strain than carbyne and has more modes of transforma-
tion during tensile pulling than a one-dimensional chain. By 
comparing the forces obtained from MD and DFT, we note 
WKDW�WKH�PD[LPXP�GL൵HUHQFH�DW����SHUFHQW�DQG�í���SHUFHQW�
DUH������Q1�DQG������Q1��UHVSHFWLYHO\��7KLV�PD\�EH�DWWULEXWHG�
WR�WKH�GL൵HUHQFH�EHWZHHQ�WKH�YDQ�GHU�:DDOV�LQWHUDFWLRQV�IRU�
')7�FDOFXODWLRQV�LQ�FRPSDULVRQ�WR�WKH�5HD[))�IRUFH�¿HOG�XVHG�
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IRU�0'��+RZHYHU��WKH�GL൵HUHQFHV�DUH�ORZ��YHULI\LQJ�WKH�60'�
force calculations.
To further validate the results of the SMD simulations, 

we also study the electron density of the nC18-carbyne sam-
SOHV�DW�VWUDLQV�RI���SHUFHQW�����SHUFHQW��DQG�WKH�WUDQVIRUP-
ing strain corresponding to each sample. For C18-carbyne, 
2C18-carbyne, and 3C18-carbyne, these strains are respec-
WLYHO\�������������DQG������SHUFHQW��7KH�SURJUHVVLRQ�IRU�HDFK�
may be seen in Figure 3b for the right-most ring of each 
K\EULG�FKDLQ��DV�WKLV�LV�ZKHUH�WKH�¿UVW�WUDQVIRUPDWLRQ�RFFXUV��
With an increase in strain, we note a decrease in electron 
density in the bonds at which the C18 and carbyne inter-
sect denoted by a red arrow in Figure 3b, indicating this 
bond is stretched more compared to surrounding bonds. This 

concurs with the SMD results, in which 
ZH�VHH�WKH�WUDQVIRUPDWLRQV�¿UVW�RFFXU-
ring at  this  intersection  for all nC18-
carbyne samples.

Thermal studies results
Beyond the tensile properties of the car-
byne and C18 structures, their ability to 
conduct heat also impacts their applica-
bility in nanodevices. Thus, we use the 
Müller-Plathe  reverse  nonequilibrium 
method to determine the thermal conduc-
WLYLW\�RI�DOO�VDPSOHV�H[FOXGLQJ�&���ZLWK�
periodic boundaries, and the results are 
shown in Figure 4a. For a more in-depth 
understanding, the number of vibration 
modes during  the  thermal  simulations 
DUH�DOVR�LGHQWL¿HG��7KHVH�YLEUDWLRQ�PRGHV�
are important to study, as they relate to 
the longitudinal and transverse acoustic 
modes of the chains and the transport of 
thermal energy via phonon modes.
Comparing all structures, the carbyne 

H[KLELWV�WKH�KLJKHVW�WKHUPDO�FRQGXFWLYLW\�
DW�����.�DV�DSSUR[LPDWHO\������N:�P�.��
which agrees with a previous study.� A 
comparison between the thermal conduc-
tivity values we calculate for carbyne and 
those from literature can be found in Sec-
tion S1 of the Supplementary Materials. 
Deng and Cranford found that carbyne 
had a higher thermal conductivity rela-
tive to its atomic weight when compared 
WR�D��������&17�DQG�JUDSKHQH�� Its low-
dimensional status and short length also 
potentially result in the single vibration 
mode noted for this sample in Figure 4b, 
ZKLFK�PD\�EH�LQÀXHQFLQJ�WKH�FRPSDUDEO\�
high thermal conductivity.8 Though the 
C18 ring also has impressive transport 
properties, their addition to the carbyne 

chains did not increase the system’s thermal conductivity. 
The nC18-carbyne samples all display similar ț values, which 
are less than half that of carbyne with the same chain length. 
Their number of vibrational modes, seen in Figure 4c–e for 
the x–y plane, are also proportional to the number of rings 
used. The thermal conductivity of the CNT structure, which 
H[SHULHQFHV�D�VLQJOH�YLVLEOH�YLEUDWLRQ�PRGH�LQ�WKH�x–y plane, is 
calculated as 0.018 kW/m K. This is within range of a previous 
study completed for various lengths of single walled CNTs for 
OHQJWKV�RI����DQG�����c�32 Encapsulating a chain of cumulene 
in the CNT did not increase the structure’s thermal conductiv-
LW\�DV�H[SHFWHG��WKRXJK�&17�FDUE\QH�DOVR�RQO\�H[SHULHQFHV�
one visible vibration mode (Figure 4g). This is assumed to be 
due to interaction occurring between the carbyne chain and 

Figure 3.  (a) C18 strain energy for molecular dynamics (MD) and density functional 
theory (DFT) methods (inset shows electron density for C18 for different strains), and 
(b) electron density for rings of nC18-carbyne.
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CNT that disrupts the linear transport noted for an isolated 
carbyne.

1H[W��D�&X������VXEVWUDWH�LV�LQWURGXFHG�WR�PLPLF�WKH�VHWXS�
of an electrode,14 in which carbyne-based samples could be 
placed to study the thermal conductivity for the chain of 
cumulenic carbyne, C18-carbyne, CNT, and CNT-carbyne. 
These Cu  substrate  structures do not  include 2C18-car-
byne and 3C18-carbyne because they were determined to 
have similar thermal conductivity values to C18-carbyne 
(see Figure 4a). Stability of the C18 and C18-carbyne on 
the Cu(111) surface is shown in Section S2 of the Supple-
mentary Materials. The thermal conductivity of a Cu(111) 
EORFN��ZKLFK�ZDV�XVHG�WR�GHWHUPLQH�WKH�H൵HFW�RI�D�VXEVWUDWH�
on the carbon-based samples while acting as an electrode 
base, may be  seen  in Figure  5a–b. This  is  validated  in 
Section S1 of the Supplementary Materials. The addition 
of carbyne, C18-carbyne, CNT, and CNT-carbyne on the 
sliced Cu surface (see Cu(111) structure in Figure �a) mini-
mally increased this value. However, it should be noted that 
graphene sheets were added to the end of the carbyne and 
C18-carbyne chains to ensure that they remained on the Cu 
surface with a periodicity along the z�D[LV��2XU�60'�VWXG\�
FRQ¿UPHG�WKDW�DQ�LVRODWHG�FDUE\QH�DQG�JUDSKHQH�FDUE\QH�
have a similar breaking force and response to tensile testing.
We determine that the results for the sliced Cu(111) struc-

tures are similar in value to the thermal conductivity of Cu 
GXH�WR�WKH�H൵HFW�RI�WKH�PHWDO��&X��VSDQQLQJ�WKH�JDS�ZKHUH�
KHDW�H[FKDQJH�RFFXUV�DQG�WKH�FRQWULEXWLRQ�RI�LWV�FURVV�VHF-
tional area for thermal conductivity calculations. To mitigate 
WKLV�H൵HFW��ZH�XVH�WKH�&X������EORFN�VWUXFWXUH�DV�VKRZQ�LQ�
Figure �b. With this Cu block structure, we note an increase 
in thermal conductivity for all samples due to the presence 

of low-dimensional materials. As with the periodic case, 
the copper sample consisting of carbyne has  the highest  
thermal  conductivity  of  0.24  kW/m K.  In  comparison, 
Cu-CNT-carbyne has  the  lowest  thermal conductivity of 
������N:�P�.��:H�FRQWULEXWH�WKH�YDULDQFH�LQ�WKHUPDO�FRQ� 
ductivity values between samples to the simulation boundaries  
of nonperiodic compared to periodic and vibrational modes. 
Periodic  systems  lead  to  ballistic  transport  of  phonons 
against the direction of imposed heat transfer, which reduces 
the measured temperature gradient and in turn the thermal 
conductivity.33

Deng and  Cranford� report that carbyne has a high thermal 
conductivity and only two acoustic phonon modes in which 
heat travels as compared to other low-dimensional materi-
als such as graphene. Carbyne is noted to have longitudinal 
and out-of-plane transverse modes, for which the vibrational 
modes correspond with movement in the x- and y�D[HV�LQ�RXU�
study, respectively. Of the limited number of modes, the out-
of-plane transverse mode is theorized to be the most important 
by Deng and Cranford, allowing high thermal conductivity 
DORQJ�WKH�D[LV�RI�WKH�FKDLQ��7KHVH�PRGHV�PD\�EH�VHHQ�LQ�WKH�
vibration of the chain in the inset of Figure �a–b.

:H�REVHUYH�WKH�QH[W�KLJKHVW�WKHUPDO�FRQGXFWLYLW\�LQ�&X�
C18-carbyne, for which we observe an additional in-plane 
vibrational mode with  the C18 ring  (see Figure �c). This 
mode could be contributing to the lower thermal conductiv-
ity, which has been noted for graphene. Though the out-of-
plane transverse mode is considered a large component of 
the thermal conductivity of graphene by Lindsay et al.,34 the 
2D material has three acoustic phonon modes. As noted by 
Wang and Lin,8 the presence of more phonon modes could 
cause overlapping and phonon–phonon scattering that reduces 

Figure 4.  (a) Thermal conductivity of carbon-based structures for periodic case in vacuum and vibration modes for (b) carbyne, (c) 
C18-carbyne, (d) 2C18-carbyne, (e) 3C18-carbyne, (f) carbon nanotube (CNT), and (g) CNT-carbyne.
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thermal conductivity. It is possible that this is occurring in the 
Cu-C18-carbyne structure. This may be the case for the CNT-
carbyne structures as well, as they have the same bonding 
structure as graphene.
To further investigate the vibration modes occurring in the 

CNT samples during the thermal simulations, we study Cu-
CNT-carbyne over a period of 10 ps. As opposed to carbyne, 
which has been reported to include two vibration modes (out-
of-plane transverse and longitudinal), graphene includes a 
third in-plane transverse mode.� This, combined with its three-
dimensional structure, requires a more in-depth analysis of the 
CNT structures throughout the thermal simulations. The out-
of-plane transverse mode of carbyne results in vibrations along 
the y�D[LV��)RU�WKH�&17�VWUXFWXUHV��WKH�RXW�RI�SODQH�YLEUDWLRQ�
mode results in vibration in both the y�D[LV�DQG�z�D[LV��7KLV�
may be seen in Figure �d, in which the CNT-carbyne rotates 
around the x�D[LV�

To observe the in-plane modes of the CNT structures, we 
IRFXV�RQ�D�VLQJOH�KH[DJRQDO�VHFWLRQ�RI�WKH�WXEH�GHQRWHG�E\�
grey atoms in Figure �d over the same time period. We observe 
changes in bond lengths and bond bending occurring in the 
KH[DJRQ�WKDW�LV�FRQWULEXWHG�E\�WKH�LQ�SODQH�YLEUDWLRQ�PRGH��
as this mode is tangential to the CNT surface.
For comparison, we plot the thermal conductivity calcu-

lated for the periodic cases and nonperiodic Cu(111) block 
samples (Figure �b) with the corresponding structural trans-
forming force determined using tensile tests in Figure 6. The 
relationship between the thermal conductivities and tensile 
breaking forces of the carbon-based materials is indicative of 
their adaptability for use in applications, such as nanodevices, 
requiring high tensile strength and an ability to conduct heat. 
:H�¿QG�WKDW�FDUE\QH��LQ�D�SHULRGLF�RU�QRQSHULRGLF�ERXQGDU\�
when placed on Cu(111) blocks, has the highest transforming/
breaking force and thermal conductivity when compared to 

Figure 5.  Thermal conductivity of (a) carbon-based structures on sliced Cu(111) and (b) blocks of Cu(111) with vibration modes of (c) 
Cu-C18-carbyne and (d) Cu-carbon nanotube (CNT)-carbyne over a period of 10 ps.
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the other samples. The C18-carbyne samples have the second 
highest structure transforming force and thermal conductivity.

Conclusion
The mechanical and thermal properties of several carbon-
based materials, including carbyne, C18, nC18-carbynes, and 
CNTs with and without encapsulated carbyne, were investi-
gated using MD and DFT methods. During the tensile study, 
FDUE\QH�H[KLELWHG�WKH�KLJKHVW�IRUFH�RI�DSSUR[LPDWHO\����Q1�
prior to breaking under a tensile strain of 18 percent. The 
nC18-carbyne chains were found to break and transform at 
the same strain as the chain of carbyne at lower forces; they 
are not ideal for applications requiring an ability to withstand 
high strain or tensile strength. Additionally, varying the num-
ber of rings on the chains was not shown to greatly impact the 
samples’ breaking force or thermal conductivity, though the 
chain with a single ring was noted to unravel into a chain of 
FDUE\QH��7KLV�PD\�EH�DQ�LQWHUHVWLQJ�SURSHUW\�WR�H[SORUH�IRU�
applications where more deformation is needed at low strains 
while maintaining an ability to have a high strength at higher 
VWUDLQV��&DUE\QH�DQG�&���H[FHO�LQ�GL൵HUHQW�DVSHFWV��ZKHUHDV�
carbyne resulted in the highest breaking force and thermal 
conductivity, C18 withstood a higher strain. Additionally, we 
GHWHUPLQH�WKH�VSHFL¿F�VWL൵QHVV�RI�&���WR�EH�DSSUR[LPDWHO\�
����±�����*3D��FP3/g, which is lower than the value reported 
for carbyne.
The ability of carbyne  to withstand  the highest  tensile 

breaking force, compounded with its thermal conductivity 
RI������N:�P�.�ZLWK�SHULRGLF�ERXQGDULHV��PDNH�LW�DQ�LGHDO�
material for use in nanodevices. This is further noted for the 
Cu-carbyne structure Cu(111) blocks, for which the thermal 
FRQGXFWLYLW\�LV�a��î�KLJKHU�DW������N:�P�.�FRPSDUHG�WR�WKH�
Cu sliced case that is not periodic along the x�D[LV��ZKLFK�
indicates that the distance between low-dimensional mate-
ULDO�DQG�&X�EDVH�D൵HFWV�WKH�WKHUPDO�FRQGXFWLYLW\��7KXV��WKH�

use of carbyne as an electrode in nanodevices with Cu(111) 
surface may be preferable for high thermal conductance, com-
SRXQGHG�ZLWK�LWV�H൶FLHQF\�UHODWLYH�WR�LWV�PDVV�FRPSDUHG�WR�
the nC18-carbyne structures and CNT structures. Though the 
use of CNT to encapsulate and shield carbyne from reactive 
VXUIDFHV�LV�EHQH¿FLDO�LQ�DSSOLFDWLRQ��LW�GHFUHDVHV�WKH�WKHUPDO�
conductivity of the CNT-carbyne structure. The CNT struc-
tures would be better suited for applications where thermal 
insulation is desired rather than a better ability to dissipate 
thermal energy.
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