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ÓÄÊ 519.688 ÌÅÒÎÄ ÀÍÀËÈÇÀ ÕÈÌÈ×ÅÑÊÎÃÎ ÑÎÑÒÀÂÀÂ ÌÎËÅÊÓËßÐÍÎ-ÄÈÍÀÌÈ×ÅÑÊÈÕ ÐÀÑ×ÅÒÀÕÑ ÏÎÒÅÍÖÈÀËÎÌ ÂÇÀÈÌÎÄÅÉÑÒÂÈß ReaxFFÎ. Â. Ñåðãååâ, À. Â. ßíèëêèí(ÂÍÈÈÀ èì. Í. Ë. Äóõîâà, ã. Ìîñêâà)Äàíî îïèñàíèå àëãîðèòìà è îñîáåííîñòåé ðåàëèçàöèè ïðîãðàììû äëÿ âûäåëåíèÿ ìî-ëåêóë ïî äàííûì ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêîãî ðàñ÷åòà. Îáñóæäàåòñÿ çàâèñèìîñòü ðå-çóëüòàòîâ îò ïîðîãîâîãî çíà÷åíèÿ ïîðÿäêà ñâÿçè.Êëþ÷åâûå ñëîâà: ìîëåêóëÿðíàÿ äèíàìèêà, ReaxFF, õèìè÷åñêèé ñîñòàâ.ÂâåäåíèåÊëàññè÷åñêàÿ ìîëåêóëÿðíàÿ äèíàìèêà (ÌÄ)óñïåøíî ïðèìåíÿåòñÿ äëÿ ðåøåíèÿ ðàçíîîáðàç-íûõ çàäà÷ ôèçèêè êîíäåíñèðîâàííîãî ñîñòî-ÿíèÿ, òåðìîäèíàìèêè, ôèçè÷åñêîé êèíåòèêè.Ýòîò ïîäõîä îñíîâàí íà ðåøåíèè óðàâíåíèé äâè-æåíèÿ äëÿ ñèñòåìû âçàèìîäåéñòâóþùèõ ÷àñòèö.Âçàèìîäåéñòâèå îïèñûâàåòñÿ ïîñðåäñòâîì ïî-òåíöèàëîâ, êîòîðûå ïîëíîñòüþ îïðåäåëÿþò ñâîé-ñòâà ñèñòåìû.Ïåðâîíà÷àëüíî ïîòåíöèàëû ó÷èòûâàëè òîëü-êî äâóõ÷àñòè÷íûå âçàèìîäåéñòâèÿ, çàòåì ïîÿâè-ëèñü ìîäåëè, ïîçâîëÿþùèå îïèñûâàòü ñèñòåìûñî ñâÿçÿìè. Îäíàêî ýòè ìîäåëè ïðåäïîëàãàëèçàðàíåå îïðåäåëåííóþ òîïîëîãèþ ñèñòåìû, êî-òîðàÿ îñòàåòñÿ íåèçìåííîé íà ïðîòÿæåíèè âñå-ãî ðàñ÷åòà, è ïîýòîìó íå ïîçâîëÿëè îïèñûâàòüïðîöåññû ñ èçìåíåíèåì õèìè÷åñêîãî ñîñòàâà. Âäàëüíåéøåì áûëè ïðåäëîæåíû ïîòåíöèàëû, êî-òîðûå ïîçâîëèëè ó÷èòûâàòü âîçìîæíîñòü îáðà-çîâàíèÿ è ðàçðûâà õèìè÷åñêèõ ñâÿçåé. Ñîâðå-ìåííîé ðåàëèçàöèåé òàêîãî ïîòåíöèàëà ÿâëÿåòñÿReaxFF, ïðåäëîæåííûé â 2001 ã. [1] è èñïîëüçó-åìûé çäåñü â ôîðìóëèðîâêå 2008 ã. [2]. Ïðèìå-íÿåìûé â ReaxFF ïîäõîä áàçèðóåòñÿ íà ïîíÿòèèïîðÿäêà õèìè÷åñêîé ñâÿçè.IUPAC îïðåäåëÿåò ïîðÿäîê ñâÿçè êàê ýëåê-òðîííóþ íàñåëåííîñòü ìåæäó àòîìàìè A è Bâ ìîëåêóëå, îáðàçîâàííóþ çà ñ÷åò óìåíüøå-íèÿ ýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè â íåïîñðåäñòâåííîéîêðåñòíîñòè öåíòðîâ ýòèõ àòîìîâ. Òàêîå îïðåäå-ëåíèå íå ÿâëÿåòñÿ îäíîçíà÷íûì, è ðàçíûå ñïî-

ñîáû ðàñ÷åòà ìîãóò äàâàòü ðàçëè÷íûå çíà÷åíèÿïîðÿäêà ñâÿçè [3]. Â ïîäõîäå Ìàëëèêåíà ïîðÿäîêñâÿçè âûðàæàåòñÿ ÷åðåç ýëåìåíòû P�� ìàòðèöûïëîòíîñòè è S�� ìàòðèöû ïåðåêðûòèÿ:qAB = 2 AX� BX� P��S�� :Ôèçè÷åñêèé ñìûñë ýòîãî îïðåäåëåíèÿ ñîñòîèò âòîì, ÷òî ïîðÿäîê ñâÿçè ðàâåí ðàçíîñòè ÷èñåëïàð ñâÿçûâàþùèõ ýëåêòðîíîâ è àíòèñâÿçûâàþ-ùèõ ýëåêòðîíîâ. Â òåîðèè âàëåíòíûõ ñâÿçåé ïî-ðÿäîê ñâÿçè îïðåäåëÿåòñÿ êàê âçâåøåííîå ñðåä-íåå ôîðìàëüíûõ ïîðÿäêîâ ñâÿçè (÷èñëà ýëåê-òðîííûõ ïàð â ëüþèñîâñêîé ñòðóêòóðå) â ðåçî-íàíñíûõ ñòðóêòóðàõ [3].Âûñîêàÿ ýëåêòðîííàÿ ïëîòíîñòü â ïðîñòðàí-ñòâå ìåæäó àòîìàìè îçíà÷àåò ñèëüíóþ õèìè÷å-ñêóþ ñâÿçü. Ýòî ïîçâîëÿåò èñïîëüçîâàòü ïîíÿ-òèå ïîðÿäêà ñâÿçè â ìîäåëÿõ, êîòîðûå íå îïèñû-âàþò ÿâíî ýëåêòðîííóþ ïîäñèñòåìó, íàïðèìåð,â ReaxFF. Â ýòîì ñëó÷àå ïîðÿäîê ñâÿçè ìîæíîðàññìàòðèâàòü êàê óñëîâíóþ âåëè÷èíó, îòðàæà-þùóþ ñèëó ñâÿçè ìåæäó àòîìàìè.Ïîäõîä, èñïîëüçóåìûé â ReaxFF, îñíîâàí íàïðåäïîëîæåíèè, ÷òî ïîðÿäîê ñâÿçè ìåæäó äâó-ìÿ àòîìàìè â ïåðâîì ïðèáëèæåíèè îïðåäåëÿ-åòñÿ ðàññòîÿíèåì ìåæäó íèìè. Äëÿ êàæäîéïàðû òèïîâ àòîìîâ ïîòåíöèàë îïðåäåëÿåò ñîá-ñòâåííóþ çàâèñèìîñòü ïîðÿäêà ñâÿçè îò ðàññòî-ÿíèÿ. Â ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêèõ ðàñ÷åòàõòèï àòîìà � ýòî èäåíòèôèêàòîð, êîòîðûé ïîç-âîëÿåò ïî-ðàçíîìó îïèñûâàòü àòîìû, ÷åì-ëèáî� 71 �



Î. Â. Ñåðãååâ, À. Â. ßíèëêèíîòëè÷àþùèåñÿ äðóã îò äðóãà. Â ðàññìàòðèâà-åìûõ çäåñü çàäà÷àõ òèï àòîìîâ � òî æå ñà-ìîå, ÷òî õèìè÷åñêèé ýëåìåíò, ê êîòîðîìó îíèïðèíàäëåæàò. Âîçìîæíà ñèòóàöèÿ, êîãäà â õî-äå ðàñ÷åòà äëÿ êàêîãî-òî àòîìà ñóììà ïîðÿä-êîâ îáðàçîâàííûõ èì ñâÿçåé ïðåâûøàåò ìàêñè-ìàëüíóþ âàëåíòíîñòü ñîîòâåòñòâóþùåãî ýëåìåí-òà; òîãäà ïðîèçâîäèòñÿ êîððåêòèðîâêà ïîðÿäêîâñâÿçåé. Íàïðèìåð, äëÿ âîäîðîäà ñóììàðíûé ïî-ðÿäîê ñâÿçåé îãðàíè÷åí 1, äëÿ êèñëîðîäà � 2è ò. ï.Òàêèì îáðàçîì, äëÿ êàæäîãî äàííîãî ðàñïî-ëîæåíèÿ àòîìîâ â ðàñ÷åòíîé ÿ÷åéêå ïîëó÷àåò-ñÿ èíôîðìàöèÿ î ñóùåñòâóþùèõ â ñèñòåìå ñâÿ-çÿõ è èõ ïîðÿäêå. Ýíåðãèÿ ñèñòåìû ðàññ÷èòû-âàåòñÿ íà îñíîâå ýòîé èíôîðìàöèè ñõîæèì îá-ðàçîì ñ äðóãèìè ïîòåíöèàëàìè, ó÷èòûâàþùèìèõèìè÷åñêèå ñâÿçè (åñòü ñëàãàåìûå, îòâå÷àþùèåäëèíàì ñâÿçåé, ïëîñêèì è äâóãðàííûì óãëàì èò. ä.). Êîîðäèíàòû àòîìîâ ìåíÿþòñÿ íà êàæäîìøàãå ðàñ÷åòà, ñîîòâåòñòâåííî íà êàæäîì øàãåñâÿçè îïðåäåëÿþòñÿ çàíîâî. Òàêèì îáðàçîì, îá-ðàçîâàíèå è ðàçðûâ ñâÿçåé è ñîîòâåòñòâóþùèåèçìåíåíèÿ ïîòåíöèàëüíîé ýíåðãèè îêàçûâàþòñÿíåïîñðåäñòâåííî âêëþ÷åííûìè â äèíàìè÷åñêèéðàñ÷åò. Ýòî ïîçâîëÿåò íå çàäàâàòü çàðàíåå âîç-ìîæíûå ïóòè õèìè÷åñêèõ ïðåâðàùåíèé; êèíåòè-êà õèìè÷åñêèõ ðåàêöèé îïèñûâàåòñÿ àäåêâàòíîâ òîé ñòåïåíè, â êîòîðîé ReaxFF âîñïðîèçâîäèòïîâåðõíîñòè ïîòåíöèàëüíîé ýíåðãèè.Îäíîé èç íàèáîëåå ïîïóëÿðíûõ ïðîãðàìì äëÿêëàññè÷åñêîé ìîëåêóëÿðíîé äèíàìèêè ÿâëÿåòñÿLAMMPS [4] � ïàêåò ñ îòêðûòûì èñõîäíûì êî-äîì, ðàçðàáàòûâàåìûé ãëàâíûì îáðàçîì â Ñàí-äèéñêîé íàöèîíàëüíîé ëàáîðàòîðèè. Äëÿ ïðîâå-äåíèÿ ðàñ÷åòîâ ñ ReaxFF â ýòîì ïàêåòå ðåàëè-çîâàí íà ÿçûêå C++ ìîäóëü USER-REAXC [5],êîòîðûé èìååò âûñîêóþ ïðîèçâîäèòåëüíîñòü è

Ðèñ. 1. Íà÷àëî ôàéëà, ïîëó÷àåìîãî íà âûõîäå ÌÄ-ðàñ÷åòà ñ èñïîëüçîâàíèåì ìîäèôèöèðîâàííîãî ìîäóëÿUSER-REAXC

ìàñøòàáèðóåìîñòü. Ñðåäè ïðî÷èõ âîçìîæíî-ñòåé, êîòîðûå ïðåäîñòàâëÿåò ìîäóëü, äîñòóïåíâûâîä ïîðÿäêà âñåõ ñâÿçåé, îïðåäåëåííûõ íà çà-äàííûõ øàãàõ ðàñ÷åòà, ÷òî ïîçâîëÿåò ïîñëå çà-âåðøåíèÿ ðàñ÷åòà èñïîëüçîâàòü ýòó èíôîðìà-öèþ äëÿ àíàëèçà èçìåíåíèé õèìè÷åñêîãî ñîñòà-âà â ðàñ÷åòíîé ÿ÷åéêå. Çäåñü îïèñûâàåòñÿ ïðî-ãðàììà moldetect, ðåàëèçóþùàÿ òàêîé àíàëèçäëÿ CHON-ñèñòåì. Ïîä CHON-ñèñòåìàìè ïî-íèìàþòñÿ ñèñòåìû, îáðàçîâàííûå ìîëåêóëÿðíû-ìè ñîåäèíåíèÿìè, â ñîñòàâ êîòîðûõ âõîäÿò àòî-ìû óãëåðîäà, âîäîðîäà, àçîòà è êèñëîðîäà (òà-êèìè ñîåäèíåíèÿìè ÿâëÿþòñÿ, íàïðèìåð, ìíîãèåâçðûâ÷àòûå âåùåñòâà: ÒÍÒ, ÒÝÍ, íèòðîãëèöå-ðèí, ãåêñîãåí, îêòîãåí è äð., à òàêæå ïðîäóêòûèõ ïðåâðàùåíèé).Êîä ìîäóëÿ USER-REAXC áûë ìîäèôèöèðî-âàí äëÿ òîãî, ÷òîáû âûâîäèòü êîîðäèíàòû àòî-ìîâ, îáðàçóþùèõ ñâÿçü. Ýòî ïîçâîëÿåò îòñëåæè-âàòü õèìè÷åñêèå ïðåâðàùåíèÿ íå òîëüêî âî âñåéðàñ÷åòíîé ÿ÷åéêå, íî è â îòäåëüíûõ åå ÷àñòÿõ.Ïðè èñïîëüçîâàíèè èçìåíåííîãî òàêèì îáðàçîììîäóëÿ USER-REAXC íà âûõîäå ÌÄ-ðàñ÷åòà ïî-ëó÷àåì ôàéë, íà÷àëî êîòîðîãî èìååò âèä, ïðåä-ñòàâëåííûé íà ðèñ. 1.Ïðîãðàììà moldetect ïðèíèìàåò ñëåäóþùèåïàðàìåòðû:bonds_filename� èìÿ ôàéëà ñ îïèñàíèåì ñâÿ-çåé (íàïðèìåð, bonds.�le);out_filename � îñíîâà èìåí âûõîäíûõ ôàé-ëîâ;b_cutoff � ïîðîãîâîå çíà÷åíèå ïîðÿäêà ñâÿçè;x_min � ìèíèìàëüíîå çíà÷åíèå x-êîîðäèíàòûäëÿ ðàñ÷åòà;x_max � ìàêñèìàëüíîå çíà÷åíèå x-êîîðäèíàòûäëÿ ðàñ÷åòà;Nparts � ÷èñëî ÷àñòåé, íà êîòîðûå äåëèòñÿèíòåðâàë îò x_min äî x_max;

� 72 �



Ìåòîä àíàëèçà õèìè÷åñêîãî ñîñòàâà â ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêèõ ðàñ÷åòàõ ñ ïîòåíöèàëîì. . .cell_lowboundary � íèæíÿÿ ãðàíèöà ðàñ÷åò-íîé ÿ÷åéêè ïî îñè x;cell_uppboundary � âåðõíÿÿ ãðàíèöà ðàñ÷åò-íîé ÿ÷åéêè ïî îñè x.Â ðåçóëüòàòå âûïîëíåíèÿ moldetect ïîëó÷àåò-ñÿ íàáîð ôàéëîâ âèäàx_min1_x_max1_out_filename,...x_minNparts_x_maxNparts_out_filename.Äëÿ êàæäîãî ìîìåíòà âðåìåíè âûâîäèòñÿ èí-ôîðìàöèÿ î êîëè÷åñòâå ìîëåêóë âñåõ õèìè÷å-ñêèõ ñîåäèíåíèé, ïðèñóòñòâóþùèõ â äàííîé ÷à-ñòè ðàñ÷åòíîé ÿ÷åéêè. Ñïèñîê ñîåäèíåíèé ïðèýòîì ñîðòèðóåòñÿ ïî ÷èñëó â ìîëåêóëå àòîìîâ,ïîñëåäîâàòåëüíî óãëåðîäà, àçîòà, êèñëîðîäà èâîäîðîäà. Ïðè äàëüíåéøåé îáðàáîòêå ìîæíî âû-äåëèòü äàííûå ïî íåêîòîðîìó îòäåëüíîìó ñîåäè-íåíèþ äëÿ ðàçíûõ êîîðäèíàò â ÿ÷åéêå è øàãîâðàñ÷åòà. Îïèñàíèå àëãîðèòìàÎáëàñòü ìåæäó ìèíèìàëüíîé è ìàêñèìàëüíîéx-êîîðäèíàòàìè, çàäàííûìè ïðè çàïóñêå ïðî-ãðàììû, ðàçáèâàåòñÿ íà òàêæå çàäàííîå ïðèçàïóñêå êîëè÷åñòâî ÷àñòåé; äëÿ êàæäîé ÷àñòèîïðåäåëÿþòñÿ ëîêàëüíûå ìèíèìàëüíîå è ìàêñè-ìàëüíîå çíà÷åíèÿ x. Îïèñàííàÿ íèæå ïðîöåäóðàïîâòîðÿåòñÿ îòäåëüíî äëÿ êàæäîé ÷àñòè.Ïðîãðàììà èñïîëüçóåò ìàññèâû ñòðóêòóð äàí-íûõ, õðàíÿùèõ èíôîðìàöèþ îá àòîìàõ è ìîëå-êóëàõ. Ïåðâûé òèï ñòðóêòóð áóäåì íàçûâàòüïðîñòî àòîìàìè (ìàññèâ àòîìîâ), âòîðîé � ìî-ëåêóëàìè (ìàññèâ ìîëåêóë).Âûäåëåíèå ìîëåêóë ïðîâîäèòñÿ â íåñêîëüêîøàãîâ.Ïåðâîíà÷àëüíî ñ÷èòûâàåòñÿ ôàéë ñ èíôîðìà-öèåé î ñâÿçÿõ. Â ìàññèâ äëÿ êàæäîãî àòîìàçàíîñÿòñÿ åãî êîîðäèíàòû è id (íîìåðà â ÌÄ-ðàñ÷åòå) åãî ñîñåäåé, ïîðÿäîê ñâÿçè ñ êîòîðûìèâûøå, ÷åì b_cutoff, óêàçàííûé ïðè çàïóñêå ïðî-ãðàììû. Òàêèì îáðàçîì, ìîæíî, íàïðèìåð, âû-äåëèòü êîëè÷åñòâî ãðóïï ñ äâîéíûìè èëè òðîé-íûìè ñâÿçÿìè, à òàêæå îòáðîñèòü ñâÿçè íèçêèõïîðÿäêîâ, òàêèå êàê âîäîðîäíûå.Äàëåå ñîçäàåòñÿ áóôåð, ðåàëèçîâàííûé êàêäâóñòîðîííÿÿ î÷åðåäü öåëûõ ÷èñåë. Íà÷èíàåòñÿöèêë ïî âñåì àòîìàì; íà êàæäîì øàãå öèêëà âî÷åðåäü ïîìåùàåòñÿ íîìåð òåêóùåãî àòîìà (id)è äëÿ íåãî âûçûâàåòñÿ ôóíêöèÿ îïðåäåëåíèÿïðèíàäëåæíîñòè ê ìîëåêóëå (ôóíêöèÿ denote â

èñõîäíîì êîäå). Äëÿ êàæäîãî àòîìà ïðîâåðÿåò-ñÿ, âêëþ÷åí ëè îí óæå â êàêóþ-òî ìîëåêóëó. Åñ-ëè äà, ïðîãðàììà ïåðåõîäèò ê ñëåäóþùåìó àòî-ìó, à íîìåð òåêóùåãî âûòàëêèâàåòñÿ èç î÷åðåäè.Åñëè íåò, ñîçäàåòñÿ íîâàÿ ñòðóêòóðà ñ èíôîð-ìàöèåé î ìîëåêóëå, è ýòà ìîëåêóëà "ïðèêðåïëÿ-åòñÿ" ê òåêóùåìó àòîìó. Â ñòðóêòóðå-ìîëåêóëåñîõðàíÿåòñÿ x-êîîðäèíàòà ýòîãî (åå ïåðâîãî) àòî-ìà � âïîñëåäñòâèè îíà èñïîëüçóåòñÿ äëÿ êîð-ðåêòíîãî ó÷åòà ïåðèîäè÷åñêèõ ãðàíè÷íûõ óñëî-âèé (ÏÃÓ).Äàëåå ïðîãðàììà ðàáîòàåò ðåêóððåíòíî. Äëÿêàæäîãî èç ñîñåäíèõ àòîìîâ ïðîâåðÿåòñÿ, îòíå-ñåí ëè îí óæå ê êàêîé-ëèáî ìîëåêóëå. Íîìåð òå-êóùåãî àòîìà âûòàëêèâàåòñÿ èç áóôåðà, â áóôåðïîî÷åðåäíî ïîìåùàþòñÿ íîìåðà òåõ ñîñåäåé òå-êóùåãî àòîìà, äëÿ êîòîðûõ ìîëåêóëà åùå íå óêà-çàíà, è çàòåì äëÿ íèõ âûçûâàåòñÿ òà æå ôóíêöèÿdenote äî òåõ ïîð, ïîêà áóôåð íå îïóñòååò. Òà-êèì îáðàçîì, åñëè íà êàêîì-òî øàãå öèêëà ïî-ïàäàåòñÿ àòîì, åùå íå îòíåñåííûé ê ìîëåêóëå,â õîäå ïîñëåäîâàòåëüíîñòè ðåêóððåíòíûõ âûçî-âîâ ôóíêöèè denote îòìå÷àþòñÿ âñå äðóãèå àòî-ìû, ïðèíàäëåæàùèå ìîëåêóëå, ê êîòîðîé äîë-æåí áûòü îòíåñåí ðàññìàòðèâàåìûé àòîì.Â òîé æå ôóíêöèè denote ôèêñèðóåòñÿ ïåðå-õîä ÷åðåç ÏÃÓ. Ïîðÿäîê ñâÿçè â ReaxFF äëÿCHON-ñèñòåì îáíóëÿåòñÿ íà ðàññòîÿíèè îêîëî2,5 ÆA. Ïîýòîìó åñëè äâà àòîìà ïîìå÷åíû êàêñâÿçàííûå, à ðàññòîÿíèå ìåæäó íèìè ïî x (ðàç-áèåíèå ÿ÷åéêè äåëàåòñÿ òîëüêî ïî x) ïðåâûøàåò3 ÆA, ìîëåêóëà îòìå÷àåòñÿ êàê ïðîõîäÿùàÿ ÷åðåçÏÃÓ.Ñòðóêòóðà äàííûõ ìîëåêóëà ñîäåðæèò ïîëÿäëÿ õðàíåíèÿ ÷èñëà àòîìîâ êàæäîãî òèïà è êî-îðäèíàò öåíòðà ìîëåêóëû. Ïîä öåíòðîì ìîëå-êóëû ïîíèìàåòñÿ ñðåäíåå àðèôìåòè÷åñêîå êîîð-äèíàò åå àòîìîâ. Ïðè êàæäîì äîáàâëåíèè àòîìàâ õîäå âûïîëíåíèÿ denote åãî êîîðäèíàòû äî-áàâëÿþòñÿ â ñîîòâåòñòâóþùèå ïîëÿ ìîëåêóëû.Ïðè ýòîì, åñëè ìîëåêóëà ïðîõîäèò ÷åðåç ÏÃÓ,x-êîîðäèíàòà òåêóùåãî àòîìà ñðàâíèâàåòñÿ ñ x-êîîðäèíàòîé ïåðâîãî àòîìà ìîëåêóëû (ñì. âû-øå). Åñëè èõ îòëè÷èå ñîñòàâëÿåò áîëüøå ïî-ëîâèíû äëèíû ðàñ÷åòíîé ÿ÷åéêè, x-êîîðäèíàòàòåêóùåãî àòîìà èçìåíÿåòñÿ íà äëèíó ÿ÷åéêè âáîëüøóþ èëè ìåíüøóþ ñòîðîíó (â çàâèñèìîñòèîò çíàêà ðàçëè÷èÿ).Ïî òàêîìó àëãîðèòìó ìîæåò áûòü íåïðà-âèëüíî îïðåäåëåíî ïîëîæåíèå àòîìîâ â ìîëåêó-ëàõ, äëèíà êîòîðûõ ïðåâûøàåò äëèíó ðàñ÷åòíîéÿ÷åéêè ìèíóñ 3 ÆA. Îäíàêî ýòî íå âíîñèò ñóùå-ñòâåííûõ îøèáîê, òàê êàê, åñëè â õîäå ðåàêöèè� 73 �



Î. Â. Ñåðãååâ, À. Â. ßíèëêèíïðîèñõîäèò îáðàçîâàíèå ìîëåêóëû, ðàçìåðû êî-òîðîé ñðàâíèìû ñ ðàçìåðàìè ÿ÷åéêè, êîíêðåòíîåïîëîæåíèå öåíòðà ìàññ òàêîé ìîëåêóëû â ÿ÷åéêåíåâàæíî.Ïîñëå çàâåðøåíèÿ öèêëà ïî àòîìàì äëÿ êàæ-äîãî àòîìà óêàçàíî, ê êàêîé ìîëåêóëå îí ïðè-íàäëåæèò. Ïðè ýòîì ñàìè ñòðóêòóðû-ìîëåêóëûïðèêðåïëåíû ïîñðåäñòâîì óêàçàòåëåé ê òåì ñâî-èì àòîìàì, êîòîðûå ïðè ïðîõîäå âñòðåòèëèñüïåðâûìè.Äàëåå âûïîëíÿåòñÿ åùå îäèí ïðîõîä ïî àòî-ìàì. Â ìîëåêóëå, ê êîòîðîé îòíîñèòñÿ òåêóùèéàòîì, óâåëè÷èâàåòñÿ ñ÷åò÷èê, ñîîòâåòñòâóþùèéåãî òèïó. Òàêèì îáðàçîì, ïîñëå ýòîãî öèêëà êàæ-äàÿ ìîëåêóëà ñîäåðæèò êîëè÷åñòâî àòîìîâ êàæ-äîãî òèïà â ñâîåì ñîñòàâå.Äëÿ ìîëåêóë îïðåäåëÿþòñÿ ëîãè÷åñêèå îïåðà-òîðû ðàâåíñòâà è ñðàâíåíèÿ. Ìîëåêóëû áóäóòðàâíûìè, åñëè ó íèõ îäèíàêîâûé ñîñòàâ. Â ýòîìñëó÷àå ñ÷èòàåòñÿ, ÷òî ìîëåêóëû îòíîñÿòñÿ ê îä-íîìó òèïó. Ïðè ðàçíîì ñîñòàâå áîëüøå áóäåòòà ìîëåêóëà, â êîòîðîé áîëüøå óãëåðîäà, ëèáîïðè ðàâíûõ êîëè÷åñòâàõ óãëåðîäà � áîëüøå àçî-òà, çàòåì ïîñëåäîâàòåëüíî ñðàâíèâàþòñÿ êîëè÷å-ñòâà êèñëîðîäà è âîäîðîäà.Äàëåå ñîçäàåòñÿ ñïèñîê òèïîâ ìîëåêóë. Åùåðàç âûïîëíÿåòñÿ öèêë ïî àòîìàì. Äëÿ êàæ-äîé îòíåñåííîé ê àòîìàì ìîëåêóëû îïðåäåëÿåò-ñÿ ïîëîæåíèå åå öåíòðà. Åñëè öåíòð ìîëåêóëûëåæèò ìåæäó ìèíèìàëüíûì è ìàêñèìàëüíûì xäëÿ äàííîé ÷àñòè ðàñ÷åòíîé ÿ÷åéêè, ìîëåêóëàäîáàâëÿåòñÿ â ñïèñîê (åñëè ìîëåêóë äàííîãî òè-ïà åùå íå áûëî îáíàðóæåíî) ëèáî óâåëè÷èâàåò-ñÿ ñ÷åò÷èê ÷èñëà ìîëåêóë òàêîãî òèïà (åñëè îíèóæå âñòðå÷àëèñü). Ïðè ýòîì ñïèñîê ïîääåðæè-âàåòñÿ îòñîðòèðîâàííûì ïî ðàçìåðó ìîëåêóë.Ñïèñîê ìîëåêóë è èõ ÷èñëî â òåêóùèé ìîìåíòâðåìåíè âûâîäÿòñÿ â âûõîäíîé ôàéë. Ïîñëå ýòî-ãî ïðîãðàììà ïåðåõîäèò ê äàííûì î ñâÿçÿõ íàñëåäóþùåì øàãå ÌÄ-ðàñ÷åòà.Äåòàëè ðåàëèçàöèèÏðîãðàììà íàïèñàíà íà C++.Äëÿ õðàíåíèÿ èíôîðìàöèè îá àòîìàõ èìîëåêóëàõ îïðåäåëÿþòñÿ êëàññû AtomInfo èMolecule, íå çàäàþùèå íèêàêèõ ìåòîäîâ è ïî ñó-òè ïðåäñòàâëÿþùèå ñîáîé ñòðóêòóðû äàííûõ.Êëàññ AtomInfo âêëþ÷àåò: ìàññèâ intattachedTo[MAXBONDS], ãäå MAXBONDS == 32 �çíà÷åíèå, âçÿòîå êàê ìàêñèìàëüíî âîçìîæíîå÷èñëî ñâÿçåé ó êàæäîãî àòîìà â îòäåëüíûé ìî-

ìåíò âðåìåíè (â íåêîòîðûõ ñëó÷àÿõ àòîìû ìî-ãóò îáðàçîâûâàòü áîëüøîå ÷èñëî ñâÿçåé íèçêîãîïîðÿäêà); ïîëÿ type è mol òèïà int (type ñîäåð-æèò òèï àòîìà, mol � èäåíòèôèêàòîð ìîëåêó-ëû, ê êîòîðîé îí îòíîñèòñÿ); òðè ïîëÿ float äëÿêîîðäèíàò; óêàçàòåëü íà Molecule, êîòîðàÿ ïðè-êðåïëÿåòñÿ ê äàííîìó àòîìó â õîäå âûïîëíåíèÿïðîãðàììû.Êëàññ Molecule ñîäåðæèò: öåëî÷èñëåííûåñ÷åò÷èêè äëÿ êàæäîãî òèïà àòîìîâ; öåëî÷èñëåí-íóþ ïåðåìåííóþ numberOf, îáîçíà÷àþùóþ ÷èñ-ëî ìîëåêóë äàííîãî òèïà â ñïèñêå; ÷åòûðå ïîëÿfloat äëÿ ðàñ÷åòà êîîðäèíàò öåíòðà ìîëåêóëû èõðàíåíèÿ x-êîîðäèíàòû åå ïåðâîãî àòîìà; ëîãè-÷åñêóþ ïåðåìåííóþ, îòìå÷àþùóþ ïåðåõîä ÷åðåçÏÃÓ; óêàçàòåëü íà Molecule, èñïîëüçóåìûé ïðèïîñòðîåíèè ñïèñêà.Áóôåð íîìåðîâ àòîìîâ, äëÿ êîòîðûõ äîëæíàáûòü âûçâàíà ôóíêöèÿ denote, ðåàëèçîâàí c ïî-ìîùüþ äâóñòîðîííåé î÷åðåäè deque èç ñòàíäàðò-íîé áèáëèîòåêè øàáëîíîâ.Ïðè âêëþ÷åíèè ìîëåêóëû â ñïèñîê ïðîèçâî-äèòñÿ ïîñëåäîâàòåëüíîå ñðàâíåíèå åå ñ êàæäîéóæå èìåþùåéñÿ ìîëåêóëîé. Ïðè ýòîì õðàíÿòñÿóêàçàòåëè íà òåêóùèé (currpos) è ïðåäûäóùèé(prevpos) ýëåìåíòû ñïèñêà òèïîâ ìîëåêóë. Åñëèìîëåêóëà áîëüøå òåêóùåãî ýëåìåíòà, îíà âêëþ-÷àåòñÿ â ñïèñîê ïåðåä íèì. Åñëè îíà ìåíüøåòåêóùåãî ýëåìåíòà, ïðîõîä ïî ñïèñêó ïðîäîëæà-åòñÿ. Åñëè ìîëåêóëà ðàâíà òåêóùåìó ýëåìåíòó, óíåãî óâåëè÷èâàåòñÿ ñ÷åò÷èê numberOf. Íàêîíåö,åñëè currpos == NULL, ýòî îçíà÷àåò, ÷òî ïðîé-äåí âåñü ñïèñîê, è ìîëåêóëà äîáàâëÿåòñÿ ïîñëåprevpos, â êîíåö ñïèñêà.Ðåçóëüòàòû âûïîëíåíèÿ ïðîãðàììûÂûäåëåíèåì èç âûõîäíûõ ôàéëîâ èíôîðìà-öèè î íåêîòîðîì îòäåëüíîì ñîåäèíåíèè ïîëó÷à-åòñÿ çàâèñèìîñòü êîíöåíòðàöèè ýòîãî ñîåäèíå-íèÿ îò âðåìåíè â ðàçíûõ ÷àñòÿõ ðàñ÷åòíîé ÿ÷åé-êè. Ýòà çàâèñèìîñòü ìîæåò èñïîëüçîâàòüñÿ, íà-ïðèìåð, äëÿ îïðåäåëåíèÿ ñêîðîñòè ðàñïðîñòðà-íåíèÿ íåêîòîðîé ðåàêöèè â âåùåñòâå èëè äèô-ôóçèè îäíîãî âåùåñòâà â äðóãîì.Â êà÷åñòâå ïðèìåðà ïðèâîäèòñÿ ðàñ÷åò ñêîðî-ñòè ðàñïðîñòðàíåíèÿ ðåàêöèè ãîðåíèÿ â ìîíî-êðèñòàëëå ïåíòàýðèòðèòòåòðàíèòðàòà (ÒÝÍà).ÌÄ-ìîäåëü ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé ÿ÷åéêó â ÏÃÓðàçìåðîì 256 ýëåìåíòàðíûõ ÿ÷ååê ÒÝÍà âäîëüíàïðàâëåíèÿ h100i è 4 ÿ÷åéêè â ïåðïåíäèêóëÿð-íûõ íàïðàâëåíèÿõ. Êàæäàÿ ýëåìåíòàðíàÿ ÿ÷åé-êà ÒÝÍà ñîäåðæèò 58 àòîìîâ, ñîîòâåòñòâåííî� 74 �



Ìåòîä àíàëèçà õèìè÷åñêîãî ñîñòàâà â ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêèõ ðàñ÷åòàõ ñ ïîòåíöèàëîì. . .ïîëíîå ÷èñëî àòîìîâ â ñèñòåìå ðàâíî 58� 256�� 4 � 4 = 237 568 àòîìîâ. Ðàçìåð ñèñòåìû çà-âèñèò îò äàâëåíèÿ è ïðè íîðìàëüíûõ óñëîâèÿõïðèìåðíî ðàâåí 2 400�35�30 ÆA.Ðàñ÷åòíàÿ ÿ÷åéêà ïðèâîäèòñÿ ê çàäàííûì çíà-÷åíèÿì òåìïåðàòóðû è äàâëåíèÿ (â ðàññìàòðè-âàåìîì ïðèìåðå ýòî 300Ê è 3ÃÏà) ñ ïîìîùüþìåòîäà Íîçå�Ãóâåðà. Çàòåì â ñðåäíåé ÷àñòèÿ÷åéêè âûáèðàåòñÿ ñëîé òîëùèíîé îêîëî ïÿòèýëåìåíòàðíûõ ÿ÷ååê, â êîòîðîì èñêóññòâåííî çà-äàåòñÿ òåìïåðàòóðà 2 000Ê. Ýòî èíèöèèðóåò íà-÷àëî õèìè÷åñêèõ ðåàêöèé. Âûäåëÿþùàÿñÿ ïðèïåðåñòðîéêå ñâÿçåé ýíåðãèÿ ïåðåõîäèò â êèíåòè-÷åñêóþ ýíåðãèþ îáðàçóþùèõñÿ ÷àñòèö, îíè âçàè-ìîäåéñòâóþò ñ ñîñåäíèìè ñëîÿìè âåùåñòâà, è òà-êèì îáðàçîì ðåàêöèÿ ðàñïðîñòðàíÿåòñÿ ïî êðè-ñòàëëó.ß÷åéêà â ýòîì ðàñ÷åòå äåëèòñÿ íà 128 ñëîåâ,äëÿ êàæäîãî èõ êîòîðûõ îòäåëüíî ðàññ÷èòûâà-åòñÿ êîëè÷åñòâî ìîëåêóë êàæäîãî òèïà. Òàêèìîáðàçîì, êàæäûé ñëîé ïåðâîíà÷àëüíî ñîäåðæèò64 ìîëåêóëû ÒÝÍà. Ïðèâåäåííûå íà ðèñ. 2 (ñì.òàêæå öâåòíóþ âêëàäêó) èçîëèíèè êîíöåíòðà-öèé íåêîòîðûõ ñîåäèíåíèé ñîîòâåòñòâóþò óðîâ-íþ 32 ìîëåêóëû íà ÿ÷åéêó äëÿ ÒÝÍà è âîäû,

Ðèñ. 2. Èçîëèíèè êîíöåíòðàöèé íåêîòîðûõ âåùåñòâ â ðàñ÷åòíîé ÿ÷åéêå äëÿ ðàçíûõ ïîðîãîâûõ çíà÷åíèéïîðÿäêà ñâÿçè

10 ìîëåêóë íà ÿ÷åéêó äëÿ NO2 è 20 ìîëåêóë íàÿ÷åéêó äëÿ CH2O. Âîäà ÿâëÿåòñÿ îäíèì èç ïðî-äóêòîâ ãîðåíèÿ ÒÝÍà, òîãäà êàê NO2 è CH2O �ïðîìåæóòî÷íûå ñîåäèíåíèÿ. Öâåòîì âûäåëåíûäàííûå äëÿ ðàçíûõ ïîðîãîâûõ ïîðÿäêîâ ñâÿçè.Íåêîððåêòíîå çàäàíèå ïîðîãîâîãî ïîðÿäêàñâÿçè (b_cutoff) ìîæåò ïðèâåñòè ê òîìó, ÷òîêîíöåíòðàöèÿ îäíèõ ñîåäèíåíèé áóäåò èñêóñ-ñòâåííî çàâûøàòüñÿ, à äðóãèõ � çàíèæàòüñÿ.Æåëàòåëüíî ïîýòîìó âûáèðàòü ïîðîãîâîå çíà÷å-íèå â òîì äèàïàçîíå, â êîòîðîì èíòåðåñóþùèåâåëè÷èíû ñëàáî îò íåãî çàâèñÿò. Äëÿ ðàññìàò-ðèâàåìîãî ïðèìåðà ñóùåñòâåííî, ÷òîáû îïðåäå-ëÿåìàÿ ñêîðîñòü ðàñïðîñòðàíåíèÿ ðåàêöèè ïðà-âèëüíî îïðåäåëÿëàñü äëÿ âûáðàííîãî ïîðîãîâîãîïîðÿäêà ñâÿçè.Êàê âèäíî èç ðèñ. 2 (ñì. òàêæå öâåòíóþ âêëàä-êó), äëÿ âçÿòûõ çíà÷åíèé b_cutoff ýòî òðåáî-âàíèå âûïîëíÿåòñÿ (ñêîðîñòü íå çàâèñèò îò êîí-êðåòíîãî çíà÷åíèÿ â ðàññìîòðåííîì äèàïàçîíå).Äëÿ òðåõ ñîåäèíåíèé èç ÷åòûðåõ èçîëèíèè îêà-çûâàþòñÿ î÷åíü áëèçêè. Äëÿ NO2 îïðåäåëÿå-ìîå çíà÷åíèå êîíöåíòðàöèè îêàçûâàåòñÿ ñèëü-íî çàâèñÿùèì îò âûáðàííîãî çíà÷åíèÿ b_cutoff.Ýòî îáúÿñíÿåòñÿ òåì, ÷òî îòäåëåíèå NO2 � ïðå-îáëàäàþùàÿ ðåàêöèÿ íà ïåðâîé ñòàäèè ãîðåíèÿ

� 75 �



Î. Â. Ñåðãååâ, À. Â. ßíèëêèíÒÝÍà, à ñâÿçü ýòîé ãðóïïû ñ îñòàòêîì � ñàìàÿñëàáàÿ â ìîëåêóëå [6�8]. Ïîýòîìó ïðè íàãðåâåâåùåñòâà ñðåäíèé ïîðÿäîê ýòîé ñâÿçè ñíèæàåò-ñÿ. Êàê òàêîâîãî ðàçðûâà ñâÿçè ïðè ýòîì íå ïðî-èñõîäèò, íî ïðè çàäàíèè âûñîêîãî çíà÷åíèÿ ïî-ðîãîâîãî ïîðÿäêà ñâÿçè ÷àñòü ãðóïï ìîæåò îïðå-äåëÿòüñÿ êàê îòäåëüíàÿ ìîëåêóëà.Ðàññìàòðèâàÿ íåêîòîðûé ñëîé â îòäåëüíîñòè,ìîæíî ïîëó÷àòü èíôîðìàöèþ î êèíåòèêå ïðîèñ-õîäÿùèõ ïðè íàãðåâå ðåàêöèé. Çàâèñèìîñòè êîí-öåíòðàöèè îò âðåìåíè äëÿ òåõ æå âåùåñòâ, ÷òîíà ðèñ. 2, ïðèâåäåíû íà ðèñ. 3 (ñì. òàêæå öâåò-íóþ âêëàäêó). Ïîêàçàíû äàííûå äëÿ ñëîÿ, ïåð-âîíà÷àëüíî íàõîäÿùåãîñÿ ïðè íîðìàëüíîé òåì-ïåðàòóðå (x-êîîðäèíàòà öåíòðîâ ìîëåêóë ìåæäó1 142 è 1 160 ÆA) .Äëÿ ïðèâåäåííûõ íà ðèñ. 3 ñãëàæåííûõ çà-âèñèìîñòåé öâåòîâûå îáîçíà÷åíèÿ (ñì. öâåòíóþâêëàäêó) òå æå, ÷òî íà ðèñ. 2. Ñåðûì öâåòîìïîêàçàíû íåñãëàæåííûå äàííûå äëÿ ïîðîãîâîãîïîðÿäêà ñâÿçè 0,4. Äëÿ ðàçíûõ ïîðîãîâûõ çíà-÷åíèé ïîðÿäêà ñâÿçè ïîñëåäîâàòåëüíîñòü îáðàçî-âàíèÿ ðàçëè÷íûõ âåùåñòâ îñòàåòñÿ ïîñòîÿííîé,òàê ÷òî íàáëþäàåìûå ìåõàíèçìû ðåàêöèé íå ìå-íÿþòñÿ. Âìåñòå ñ òåì àáñîëþòíûå çíà÷åíèÿ êîí-öåíòðàöèé, â îñîáåííîñòè äëÿ ïðîìåæóòî÷íûõ

Ðèñ. 3. Çàâèñèìîñòè êîíöåíòðàöèè N îò âðåìåíè â ïåðâîíà÷àëüíî íåðàçîãðåòîé îáëàñòè

ñîåäèíåíèé, ìîãóò ñèëüíî çàâèñåòü îò ïîðîãîâî-ãî çíà÷åíèÿ.Â öåëîì îïðåäåëåíèå ïîäõîäÿùåãî ïîðîãîâî-ãî ïîðÿäêà ñâÿçè � ñóùåñòâåííàÿ ÷àñòü â èçó-÷åíèè êèíåòèêè õèìè÷åñêèõ ðåàêöèé ïî äàííûìÌÄ-ðàñ÷åòîâ. Õàðàêòåð ðåàêöèé, ìîäåëèðóåìûåñîåäèíåíèÿ, òåìïåðàòóðà è äàâëåíèå â ðàñ÷åò-íîé ÿ÷åéêå è äðóãèå ôàêòîðû ìîãóò ñóùåñòâåííîâëèÿòü íà ðåçóëüòàòû îïðåäåëåíèÿ ìîëåêóëÿð-íîãî ñîñòàâà. Â äàííîé ðàáîòå ïîêàçàí ïðèìåðòàêîãî îïðåäåëåíèÿ íà îñíîâàíèè ñõîäèìîñòè èí-òåðåñóþùèõ âåëè÷èí ïî îòíîøåíèþ ê èçìåíåíèþïîðîãîâîãî çíà÷åíèÿ.Âîçìîæíû è äðóãèå ïîäõîäû, êàê, íàïðè-ìåð, â [9], ãäå àâòîðû èññëåäîâàëè õèìè÷å-ñêèå ðåàêöèè ïðè ïðîõîæäåíèè ñèëüíîé óäàð-íîé âîëíû â ìîíîêðèñòàëëå ÒÝÍà. Äëÿ îïðå-äåëåíèÿ êîíöåíòðàöèé îíè èñïîëüçîâàëè ðàç-ëè÷íûå ïîðÿäêè ñâÿçè äëÿ ðàçíûõ ïàð òèïîâàòîìîâ. Íàáîð ïîðîãîâûõ ïîðÿäêîâ ñâÿçè ïî-ëó÷àëñÿ èç óñëîâèÿ, ÷òî òèïè÷íûå ìîëåêóëû,ó÷àñòâóþùèå â ðåàêöèÿõ, òàêèå êàê ñîáñòâåí-íî ÒÝÍ, âîäà, àçîò è óãëåêèñëûé ãàç, ïðà-âèëüíî îïðåäåëÿëèñü ïðè íîðìàëüíîé ïëîòíî-ñòè íåñæàòîãî ÒÝÍà. Ïîëó÷åííûé òàêèì îá-ðàçîì ïîðîãîâûé ïîðÿäîê ñâÿçè N�O ðàâåí 0,4.
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Ìåòîä àíàëèçà õèìè÷åñêîãî ñîñòàâà â ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêèõ ðàñ÷åòàõ ñ ïîòåíöèàëîì. . .Â ðàñ÷åòàõ àâòîðîâ íàñòîÿøåé ñòàòüè îïðå-äåëÿåìûå çíà÷åíèÿ êîíöåíòðàöèè NO2 (ñèëüíîçàâèñÿùèå îò ïîðîãîâîãî ïîðÿäêà ñâÿçè N�O)äëÿ çíà÷åíèÿ 0,4 áëèçêè ê ðåçóëüòàòàì äëÿ áîëååíèçêîãî çíà÷åíèÿ 0,2 è ñóùåñòâåííî îòëè÷àþòñÿîò çíà÷åíèé äëÿ ïîðîãîâîãî ïîðÿäêà ñâÿçè 0,5(ñì. ðèñ. 2). Áîëåå âûñîêèå çíà÷åíèÿ ïðèâîäÿò êôðàãìåíòàöèè îïðåäåëÿåìûõ ìîëåêóë.Òàêèì îáðàçîì, ìîæíî ãîâîðèòü î ñîãëàñîâàí-íîñòè çíà÷åíèé ïîðîãîâîãî ïîðÿäêà ñâÿçè, ïîëó-÷àåìûõ ñ èñïîëüçîâàíèåì ðàçëè÷íûõ ïîäõîäîâ.Òåì íå ìåíåå â êàæäîé çàäà÷å ïðèìåíèìîñòü òåõèëè èíûõ çíà÷åíèé ñëåäóåò òåñòèðîâàòü îòäåëü-íî.Ðàñ÷åòû ïðîâåäåíû íà âû÷èñëèòåëüíûõ êëà-ñòåðàõ ÂÍÈÈÀ èì. Í. Ë. Äóõîâà è ÐÔßÖ-ÂÍÈÈÝÔ. Çàêëþ÷åíèåÂ ðàáîòå îïèñàí àëãîðèòì âûäåëåíèÿ ìîëåêóëâ ðàñ÷åòíîé ÿ÷åéêå ïî äàííûì ÌÄ-ðàñ÷åòà ñ ïî-òåíöèàëîì âçàèìîäåéñòâèÿ ReaxFF, à òàêæå îñî-áåííîñòè åãî ðåàëèçàöèè è âõîäíûå ïàðàìåòðûïðîãðàììû.Îáñóæäàåòñÿ ïðîáëåìà îïðåäåëåíèÿ ïîðîãîâî-ãî ïîðÿäêà ñâÿçè, íà÷èíàÿ ñ êîòîðîãî àòîìû ñ÷è-òàþòñÿ âõîäÿùèìè â ñîñòàâ îäíîé ìîëåêóëû. Íàïðèìåðå ðàñïðîñòðàíåíèÿ ãîðåíèÿ â ìîíîêðè-ñòàëëå ÒÝÍà ïîêàçàíî, ÷òî îïðåäåëÿåìàÿ ñêî-ðîñòü ðàñïðîñòðàíåíèÿ ðåàêöèè â ýòîé çàäà÷å íåçàâèñèò îò ïîðîãîâîãî ïîðÿäêà ñâÿçè â äèàïàçîíå0,2�0,5, îäíàêî èçìåíåíèå ýòîãî ïàðàìåòðà ìî-æåò âëèÿòü íà íàáëþäàåìóþ êèíåòèêó ïðîèñõî-äÿùèõ ïðîöåññîâ.Ðàáîòà âûïîëíåíà ïðè ôèíàíñîâîé ïîääåðæ-êå Ðîññèéñêîãî ôîíäà ôóíäàìåíòàëüíûõ èññëå-äîâàíèé (ãðàíò 12-02-13511-îôè-ì-ðà).Ñïèñîê ëèòåðàòóðû1. Duin A. C. van, Dasgupta S., Lorant F.,Goddard III W. A. ReaxFF: a reactive force�eld for hydrocarbons // J. Phys. Chem. A.2001. Vol. 105, No 41. P. 9396�9409.

2. Chenoweth K., Duin A. C. van, Persson P.et al. Development and application of aReaxFF reactive force �eld for oxidativedehydrogenation on vanadium oxidecatalysts // J. Phys. Chem. C. 2008. Vol.112, No 37. P. 14645�14654.3. Minkin V. I. Glossary of terms used intheoretical organic chemistry // Pure Appl.Chem. 1999. Vol. 71, No 10. P. 1919�1981.4. Plimpton S. Fast parallel algorithms for short-range molecular dynamics // J. Comp. Phys.1995. Vol. 117. P. 1�19.5. Aktulga H., Fogarty J., Pandit S., Grama A.Parallel reactive molecular dynamics:Numerical methods and algorithmictechniques // Parallel Computing. 2012.Vol. 38, No 4�5. P. 245�259.6. Wu C. J., Ree F. H., Yoo C.-S. A quantummechanical molecular dynamics study ofbinary collisions of pentaerythritol tetranitrate(petn): its correlation to shock sensitivity //Propellants, Explosives, Pyrotechnics. 2004.Vol. 29, No 5. P. 296�303.7. Wu C. J., Manaa M. R., Fried L. E.A molecular dynamics study of chemicalreactions of solid pentaerythritol tetranitrateat extreme conditions. Livermore NationalLaboratory, 2006.8. Landerville A. C., Oleynik I. I., White C. T.Reactive molecular dynamics of hypervelocitycollisions of petn molecules // J. Phys.Chem. A. 2009. Vol. 113. P. 12094�12104.9. Budzien J., Thompson A. P., Zybin S. V.Reactive molecular dynamics simulationsof shock through a single crystal ofpentaerythritol tetranitrate // Ibid. B. 2009.Vol. 113, No 40. P. 13142�13151.
Ñòàòüÿ ïîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 08.10.13.


