
Многомасштабное моделирование 
матрично-изолированных систем

к.ф.-м.н., Безруков Дмитрий Сергеевич

      доцент Химического                   старший научный 
           факультета МГУ       сотрудник Сколтеха

Семинар “Суперкомпьютерные технологии в науке, образовании и промышленности”
НОЦ "Суперкомпьютерные технологии", МГУ Москва, 21 мая 2019.



  

Матричная изоляция: цели и задачи (эксп)
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"In the study of free radicals and other unstable substances, an inherent 

difficulty is the maintenance of a suitable concentration... The intent of the 

[matrix isolation] method is to trap active molecules in a solid matrix of inert 

material, crystalline or glassy... The active material can be produced in a variety 

of ways: by chemical reaction involving two reactants, by pyrolysis, by 

dissociation in a glow discharge or an arc, or by photolysis." 

E. Whittle, D.A. Dows, and G. C. Pimentel, J. Chem. Phys. 22 (1954) 1943
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Матричная изоляция: проблемы (эксп)

NIST Atomic Spectra Database Levels Data
2p63p 2P0   1/2 16956,17025 см-1

    3/2 16973,36619 см-1
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Матричная изоляция: проблемы (эксп)



  

 Научное сообщество
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Теоретическая модель
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Подвижная область

Объем: 15 - 30 нм3

Атомов: 400 - 1000

Неподвижная область

Объем: 100 - 250 нм3

Атомов: 4000 - 10000



  

Метод выпуклой оболочки
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Неэмпирические расчеты
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● CCSD(T) & CASSCF / MRCI (+Q)
● Связевые функции, CBS экстраполяция по серии Даннинга
● Stuggart RECP
● СО гамильтониан Брейта-Паули и поправки Дугласа-Кролла

● DFT орбитали для CCSD(T), EOM-CCSD



  

Молекулярная динамика
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● Термодинамическое интегрирование проводится 
методом молекулярной динамики с термостатом 
Ланжевена

● Классическая температура МД моделирования 
корректируется в приближении Лакса (4K -> 25-40K)

● Характерное время термолизации 50-200 пс

● Характерное время МД интегрирования  5-50 нс.



  

     Na@Ar

10

E. Jacquet et al // J. Chem. Phys. 135 (2011) 174503

M. Ryan et al. //  J. Phys. Chem. A 114 (2010) 3011



  

Na@Ar
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A.V. Scherbinin, N.N. Kleshchina, D.S. Bezrukov, A.A. Buchachenko //PCCP (subm)
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Yb@Ar
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L.-G. Tao, N. N. Kleshchina, R. Lambo, A. A. Buchachenko, X.-G. Zhou, D. S. Bezrukov, 
 S.-M. Hu. // J. Chem. Phys. 143 (2015) 174306



  

Ba@Xe
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Davis B.M., Gervais B., McCafrey J.G. // J. Chem. Phys. 148 (2018)24308.



  

Ba@Xe
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Ba@Xe
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Ван-дер-Ваальсовы димеры, Mn2
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Ван-дер-Ваальсовы димеры, Mn2
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Ван-дер-Ваальсовы димеры, Mn2
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Ван-дер-Ваальсовы димеры, Mn2
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K.D. Bier, T.L. Haslett, A.D. Kirkwood, M. Moskovits // J. Chem. Phys. 89 (1988) 6



  

Ван-дер-Ваальсовы димеры, Mn2
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Общая карта ЛЖ криcталлов
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Общая карта ЛЖ криcталлов

22



  

Общая карта ЛЖ криcталлов
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Текущие задачи
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● Схема двойного безнейтринного бета-распада:
Xe → Ba2+ + 2e-

● Ba2+ частично нейтрализуется окружением
Ba2+ + Xeliq  → Ba+ + Xeliq(e

-)
● Отбор криопроб и анализ на наличие Ba+



  

Текущие задачи
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Текущие задачи
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Текущие задачи
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Ключевые пункты доклада

Матричная изоляция преставляет интерес для достаточно небольшой 
части нучного сообщества, при этом задачи весьма разнородны – от 
описания стабильных сайтов захвата до описания кинетических 
систем

Предложен, разработан и успешно апробирован метод определения 
стабильных сайтов захвата в матрицах инертных газов

Впервые описаны в литературе сайты захвата вида 7V для S атомов и 
сайты 5V для димеров

При помощи проведения достаточно больших вычислительных 
экспериментов выдвинуто предположение об отсутствии в случае S 
атомов стабильных сайтов 2V, 3V и 5V

Интересных задач много, работа продолжается!
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СПАСИБО
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