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В рамках подхода, основанного на динамической модели полярона, изучается процесс гидра‐
тации электрона. В математической постановке задачи, модифицированной вычислительной
схеме и комплексе проблемно‐ориентированных программ учитывается влияние кулоновско‐
го потенциала на рассчитываемые наблюдаемые характеристики. Приводится описание мето‐
да численного исследования и представлены численные результаты по сравнительному анализу
расчетных данных с учетом и без учета кулоновского потенциала. Показано, что влияние куло‐
новских сил в данном случае невелико, при этом разработанный подход обеспечивает согласие
расчетных характеристик с экспериментальными данными по интенсивности поглощения све‐
та гидратированным электроном.
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дель, гидратация электрона

1. Введение

Данная работа является развитием исследований процесса формирования соль‐
ватированного (гидратированного) электрона в рамках подхода на основе полярон‐
ноймоделиЛандау –Пекара, предложенного в *1+. В недавнем обзоре *2+ дано подроб‐
ное описание математической основы и методов численного исследования для та‐
кого подхода, а также представлены полученные в процессе компьютерного моде‐
лирования результаты, включая сопоставление выполненных расчетов с данными
экспериментов, опубликованных в работе *3+, по регистрации формирования фото‐
возбужденных электронов в воде под действиемлазерного облучения в ультрафиоле‐
товом диапазоне. В результате проведенного численного исследования (см. *2+ и ци‐
тируемую литературу) удалось добиться согласия численных и экспериментальных
данных по динамике поглощения света гидратированным электроном в диапазоне
частот𝛺 от 1.18 до 1.92 эВ.

Задачей настоящего исследования является изучение влияния учета кулоновско‐
го взаимодействия на процесс гидратации электрона. Кроме того, с целью проверки
возможности воспроизведения экспериментальных данных в болеешироком диапа‐
зоне частот была проведена модификация вычислительной схемы для устойчивого
сохранения интеграла полной вероятности при численном решении соответствую‐
щей системы уравнений, что позволяет проводить расчеты на более протяженных
интервалах по времени.

Вработеданократкоеописаниематематическойпостановки задачииметодачис‐
ленногоисследования, а такжепредставленырезультатычисленныхэкспериментов,
выполненных с учетом и без учета кулоновского потенциала. Продемонстрировано
соответствие расчетных и экспериментальных данных для случаев, выходящих за
рамки вышеуказанного диапазона.
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2. Постановка задачи

Теоретические основы и математическая формулировка задачи подробно изло‐
жены в *2+. Здесь мы приводим соответствующую систему нелинейных уравнений
в частных производных, описывающую динамику формирования гидратированного
электрона в приближении сферической симметрии с учетом кулоновского потенци‐
ала, введенного согласно *4+:
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с граничными условиями

𝜙(0, 𝑡) = 𝜙′(∞, 𝑡) = 0, 𝜓(0, 𝑡) = 𝜓(∞, 𝑡) = 0, 𝛩(0, 𝑡) = 𝛩(∞, 𝑡) = 0. (2)

Уравнения (1) с граничными условиями (2) описывают эволюцию заданного в
начальный момент времени состояния электрона. Здесь 𝜙, 𝜓 и 𝛩 – радиальные со‐
ставляющие соответственно волновой функции электрона, потенциала поляриза‐
ции в диэлектрической среде и плотности распределения поляризационного заря‐
да, ̃𝜖 = 1.81 – коэффициент диэлектрической проницаемости, �̄� = 2.692, ̄𝛾 = 2.145,
�̄� = 1 – обезразмеренные параметры эффективной массы гидратированного элек‐
трона, релаксации (затухания) и частоты; 𝑟00 – масштабирующий множитель 𝑟00 =

√𝑡00 = √𝑡0/𝑡𝐴0 = 164.64; 𝑡0 = 1/𝜔0, 𝜔0 = 1.5246 ⋅ 1012 сек−1 – характерная частота коле‐
баний среды, 𝑡𝐴0 = 2.42 ⋅ 10−17 сек – атомная единица времени, значение параметра
электрической постоянной 𝜖0 для воды равно 80.

Переход от безразмерных переменных 𝑡 и 𝑥 к размерным значениям 𝑡𝑠𝑖𝑧𝑒 и 𝑟 осу‐
ществляется по формулам 𝑡𝑠𝑖𝑧𝑒 = 𝑡 ⋅ 𝑡0, 𝑟 = 𝑥 ⋅ 𝑟0, где 𝑟0 = 𝑟00 ⋅ 𝑎, 𝑎 = 0.529 ⋅ 10−8см –
боровский радиус. Cвязь эффективной массы гидратированного электрона𝑚, часто‐
ты оптических поляризационных колебаний среды 𝜔 и коэффициента затухания 𝛾 с
параметрами �̄�, �̄�, ̄𝛾 из системы (1) определяется соотношениями𝑚 = �̄� ⋅ 𝑚𝑒 (где𝑚𝑒

– масса электрона в вакууме), 𝜔 = �̄�/𝑡0, 𝛾 = ̄𝛾/𝑡0.
По сравнению с соответствующей системой, представленной в *2+, в первом урав‐
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Формула для интеграла энергии также модифицируется и, c учетом кулоновской
составляющей, принимает вид:
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3. Численный подход

Для численного решения система дифференциальных уравнений (1) заменяется
системой разностных уравнений на равномерной дискретной сетке с узлами 𝑥𝑗 =
𝑗×ℎ𝑥 (𝑗 = 0, 1, 2,… , 𝑙;) и 𝑡𝑛 = 𝑛×ℎ𝑡 (𝑛 = 0, 1, 2,…), где ℎ𝑥 и ℎ𝑡 –шагипопространственной
и временной переменным.
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(4)

Процедура численного решения системыконечно‐разностных уравнений (4) опи‐
сана в *2+, а также в предыдущих работах авторов, цитируемых в этом обзоре. На каж‐
домшаге по времени 𝑡𝑛 осуществляется поэтапное решение третьего, второго и пер‐
вого уравнений для вычисления соответственнофункций𝛩, 𝜙, 𝜓и𝛩 в узлах дискрет‐
ной сетки по координате. Для начала расчетов требуется задать начальное условие
для функции 𝜓. Как и в *2+, начальное значение 𝜓(𝑥, 0) выбрано в экспоненциальной
форме и, с учетом нормировки и перемасштабирования имеет вид:

𝜓(𝑥, 0) = 𝐹𝐶( ̃𝑥) ⋅ ̃𝑥 ⋅ √𝑟00, ̃𝑥 = 𝑥 ⋅ 𝑟00, 𝐹𝐶(𝑥) = 2𝛽
3

2 ⋅ exp(−𝛽𝑥).

Представленные в данной работе результаты получены со значением параметра
в показателе экспоненты 𝛽õ0.3.

Для ускорения вычислений в работе *5+ был предложен параллельный алгоритм
на основе метода разбиений, позволяющий распределить вычисления на заданное
число паралленьных процессов и тем самым добиться сокращения времени счета от
10 до 20 раз в зависимости от характеристик конкретной вычислительной системы с
параллельной архитектурой. Параллельная реализация упомянутого алгоритма вы‐
полнена с использованием технологии MPI (Message Passing Interface). Расчеты про‐
водились на вычислительных ресурсах платформы HybriLIT Многофункционально‐
го информационно‐вычислительного комплекса ЛИТ ОИЯИ.

Разработанная вычислительная схема была адаптирована с учетом появления в
системе (1) кулоновского члена. Также, для гарантированного сохранения интегра‐

ла полной вероятности∫|𝜓(𝑥, 𝑡)|2𝑑𝑥õ1 в модифицированной схеме на каждом шаге

по времени проводится нормировка волновой функции 𝜓. Помимо сохранения пол‐
ной вероятности при длинных временах моделирования это допускает увеличение
значения весового коэффициента 𝜎 в (4) и, тем самым, уменьшение общего объема
вычислений. На основе проведенных тестовых расчетов выбрано значение 𝜎 = 0.7, с
которым и выполнены представленные в следующем разделе расчеты.

4. Численные результаты

На рис. 1 показана зависимость энергии от времени при расчетах без учета и с
учетом влияния кулоновского потенциала (соответственно сплошная и штриховая
линии). Видно, что это влияние кулоновских сил в рамках рассматриваемой моде‐
ли незначительно. Этого следовало ожидать с учетом довольно большого значения
параметра 𝜖0 в знаменателе кулоновского члена.
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Рис. 1. Энергия гидратированного электрона, рассчитанная с учетом (штриховая линия) и без
учета (сплошная кривая) кулоновского взаимодействия.
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Рис. 2. Расчетная кривая линамики поглощения света гидратированным электроном в
сравнении с экспериментальными данными из *3+ для случая𝛺 = 2.48 эВ.

На рис. 2 и 3 представлены расчетные кривые динамики поглощения света гид‐
ратированным электроном в сравнении с экспериментальными данными из *3+ для
случаев 𝛺 = 2.48 эВ (соответствующая длина волны 𝜆 = 500 нм) и 𝛺 = 1.13 эВ (соот‐
ветствующая длина волны 𝜆 = 1100 нм). Согласно *1+, расчет поглощения проводился
по формуле:

𝐼(𝛺, 𝑡) =
4𝛺2𝛾2𝑠

(𝑊(𝑡)2 −𝛺2)
2 + 4𝛺2𝛾2𝑠

,

где𝑊 – энергия (3), 𝛾𝑠 – ширина полосы поглощения, 𝛺 – частота света сканирующе‐
го лазера, на которой происходит поглощение света гидратированным электроном.
Формулы расчета функции 𝛾𝑠(𝑡, 𝜓) даны в *2+.
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Рис. 3. Расчетная кривая линамики поглощения света гидратированным электроном в
сравнении с экспериментальными данными из *3+ для случая𝛺 = 1.13 эВ

5. Заключение

В результате проведенного компьютерного моделирования с использованиеммо‐
дифицированной вычислительной схемы, реализующей поляронную модель гидра‐
тированного электорона, получено согласие расчетных характеристик с экспери‐
ментальными данными по динамике поглощения света в процессе формирования
гидратированного электрона для случаев 𝛺 = 2.48 и 𝛺 = 1.13, ранее не представлен‐
ных в публикациях авторов. Тем самым показано, что модифицированная вычисли‐
тельная схема позволяет расширить диапазон частот, для которых рассматриваемая
модель обеспечивает согласие с экспериментом. Показано также, что влияние ку‐
лоновских сил в данном случае невелико. Отметим, что разработанный численный
подходможет быть адаптирован для иных исследований в рамках динамическихмо‐
делей, описываемых уравнением полярона, где влияние кулоновского потенциала
оказывается существенным (см., например, *4+).
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The electron hydration process is simulated in the framework of a dynamic polaronmodel. Themath‐
ematical formulation of the problem, a modified computational scheme and a complex of problem‐
oriented programs take into account the influence of the Coulomb potential on the calculated observable
characteristics. A description of the numerical research method is given and numerical results from a
comparative analysis of calculated data with and without taking into account the Coulomb potential are
presented. It is shown that the influence of Coulomb forces in this case is small, and the developed
approach ensures agreement between the calculated characteristics and the experimental data on the
intensity of light absorption by a hydrated electron.

Key words and phrases: computer simulation, parallel computing, polaron model, hydratation of elec‐
tron
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