Определение сайтов захвата водорода в матрицах инертных газов на основании моделирования спектров ЭПР при помощи ab initio расчетов и молекулярной динамики
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Изучение сайтов захвата для водорода в матрицах инертных газов очень важно для спектроскопии органических молекул и радикалов, а также в исследовании миграции водорода в различных металлах. Кроме того, определение положения атома водорода в матрице, а также механизмов его диффузии может дать информацию о путях протекания различных процессов, происходящих с посторонними атомами внутри твердого тела [1-2]. В эксперименте сайты захвата различных радикалов (в т.ч. атома водорода) в твердых матрицах зачастую определяют из результатов ЭПР, однако однозначно отнести полосы поглощения без теоретического моделирования сложно.
[bookmark: _GoBack]Целью настоящей работы являлось моделирования строения стабильных сайтов захвата атома водорода различными матрицами инертных газов (Ne, Ar, Kr, Xe) и верификацию полученных данных при помощи моделирования сдвига константы СТВ, а также полуширин пиков, получаемых в ЭПР спектре водорода. Для этого сперва был проведен неэмпирический расчет парных потенциалов взаимодействия инертный газ – водород и построена модель матрично-изолированной системы. Относительная устойчивость различных сайтов захвата была установлена методом выпуклых оболочек [3]. Для структур матриц, в которых водород находится в устойчивых положениях, был проведен расчет сдвига константы СТВ, как разницы между СТВ водорода, находящегося в данном сайте и СТВ изолированного атома. Вычисление сдвига константы СТВ проводилось из расчета электронной плотности на атоме водорода в паре Rg-H, а затем суммированию по всем атомам инертного газа, составляемых систему. Кроме того, в данной работе впервые в рамках исследований касательно матричной изоляции проводится сравнение вычисленных полуширин полос в спектре, полученных в результате симуляции мобильности водорода при помощи метода молекулярной динамики. Вычисленные данные были сравнены с экспериментальными.
В результате было установлено, что октаэдрическое окружение в центре кубической гранецентрированной решетки является стабильным сайтом захвата для аргона, криптона и ксенона, также для всех инертных газов стабильной является вакансия замещения, в которой атом матрицы заменяется на атом водорода. В случае с неоном была также найдена так называемая тетравакансия, которая получается при удалении из матрицы четырех атомов инертного газа.
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