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АНОТАЦIЯ

Рева В.В. Статистичнi властивостi систем феромагнiтних наночастинок з

вмороженими магнiтними моментами. – Квалiфiкацiйна наукова праця на пра-

вах рукопису.

Дисертацiя на здобуття наукового ступеня кандидата фiзико-

математичних наук за спецiальнiстю 01.04.02 – теоретична фiзика. – Сумський

державний унiверситет, Суми, 2020.

Дисертацiйна робота присвячена мiкроскопiчному аналiзу поведiнки фе-

ромагiнтних наночастинок у в’язкiй рiдинi пiд дiєю змiнних зовнiшнiх магнi-

тних полiв. Детальне вивчення магнiтної та обертової динамiки наночастинок

має першорядне значення для визначення теплових i магнiтних характеристик

сильно збуджених систем таких наночастинок. Актуальнiсть роботи походить

як зi стабiльного iнтересу до розвитку нових методiв дослiдження складних

систем, так i з множини практичних застосувань ферорiдин в iнженерiї та бiо-

медицинi.

У роботi подано лiтературний огляд важливих результатiв, що стосуються

провiдних дослiджень властивостей систем феромагнiтних наночастинок, що

взаємодiють iз зовнiшнiм перiодичним полем, з термостатом та помiж собою

завдяки диполь-дипольнiй взаємодiї, яка має далекодiючий характер. Зокрема,

розглянуто застосування класичної теорiї лiнiйного вiдгуку магнiтних систем до

перiодичної зовнiшньої дiї, що ґрунтується на концепцiї магнiтної сприйнятли-

востi. Розглянуто умови застосування такого пiдходу та наведено експеримен-

тальнi пiдтвердження його обмеженостi. Далi, розглянуто результати застосу-

вання мiкроскопiчного пiдходу, що базується на класичних рiвняннях обертової

динамiки жорсткого твердого тiла як у детермiнiстичному, так i у стохастично-

му наближеннях. Зазначено брак отриманих результатiв стосовно залежностi

енергiї магнiтного поля, що поглинається наночастинками пiд час вимушеного

обертання, вiд параметрiв системи.
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Окрему увагу придiлено аналiзу впливу дипольної взаємодiї та методоло-

гiям його визначення. Показано, що стандартнi аналiтичнi пiдходи на кшталт

теорiї середнього поля не здатнi забезпечити належної загальностi та точностi

результатiв. Проаналiзованi можливостi методу Монте-Карло та методу моле-

кулярної динамiки для моделювання ансамблiв магнiтних частинок, завислих у

рiдинi. Окреслено коло важливих технiчних обмежень, що не дозволяють мас-

штабувати чисельне моделювання та зазначенi напрямки їх вирiшення.

Iндивiдуальна динамiка кожної наночастинки описується вiдповiдно до

основного рiвняння динамiки обертального руху, яке доповнюється кiнемати-

чним рiвнянням, або умовою обертання абсолютно жорсткої кулi. Момент сили

тертя за Стоксом приймається пропорцiйним до кутової швидкостi обертання

наночастики. Для зручностi вихiдне векторне рiвняння подається у сферичних

координатах. Дiя термостату моделюється додаванням випадкового моменту

сили, який являє собою гаусiвський бiлий шум з нульовим середнiм та кореля-

цiйною функцiєю, пропорцiйною до дельта-функцiї Дiрака. Коефiцiєнт пропор-

цiйностi, що являє собою iнтенсивнiсть теплового шуму, установлюється шля-

хом запису вiдповiдного рiвняння Фоккера-Планка. Далi вiдтворюється стати-

стично еквiвалентне останньому рiвнянню нове рiвняння Ланжевена, яке нази-

вається ефективним. В подальшому саме ефективне рiвняння Ланжевена вико-

ристовується для чисельних розрахункiв, оскiльки в ньому бiлий шум можна

iнтерпретувати за Iто, що спрощує чисельнi розрахунки.

Для розширення розробленого методу на випадок ансамблю феромагнi-

тних частинок модельна система рiвнянь доповнюється рiвнянням для посту-

пального руху та алгоритмом розрахунку дипольних полiв, яка враховує дiю

усiх частинок ансамблю на вибрану. У такий спосiб реалiзується широко вiдо-

мий метод молекулярної динамiки, що застосовується для моделювання власти-

востей ансамблiв частинок в реальному часi. Для розрахунку полiв розробляє-

ться наближена процедура, що ґрунтується на алгоритмi Барнса-Хата. Сутнiсть

процедури у тому, що дипольнi поля для найближчого оточення розраховуюся

точно, а для досить вiддалених дiлянок ансамблю застосовується пiдхiд сере-
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днього поля. Простiр навколо вибраної частинки рекурсивним чином розбива-

ється на вiсiм кубiчних комiрок, а на кожному етапi розбиття перевiряється

кутовий розмiр кожної комiрки вiдносно вибраної частинки. Якщо цей розмiр

досить малий, то далi розраховується середнє значення намагнiченостi. Якщо

досить великий – продовжується розбиття аж до ситуацiй, коли комiрки будуть

мiстити одну частнику, або жодної. Чисельна процедура реалiзується за допо-

могою технологiї паралельних обчислень CUDA на базi графiчних процесорiв,

що дозволяє моделювати досить великi ансамблi (на десятки тисяч частинок)

послуговуючись звичайними персональними комп’ютерами з ординарними гра-

фiчними адаптерами. Також пiдхiд дозволяє адаптацiю до використання хмар-

них безкоштовних ресурсiв, що базуються на графiчних процесорах.

Для розумiння мiкроскопiчної природи процесiв спочатку аналiзується де-

термiнiстиний випадок вимушеного обертового руху. Для цього система рiв-

нянь руху розв’язується аналiтично для низки випадкiв. Зокрема, за умови дiї

циркулярно-поляризованого поля, отримується аналiтичний розв’язок для ви-

падку однорiдної прецесiї, що характеризується сталим значенням кута прецесiї

та кута вiдставання. За умови дiї лiнiйно-поляризованого руху аналiтично опи-

сано залежнiсть полярного кута легкої вiсi наночастинки вiд часу, або режим

пласких коливань. Нарештi, для високочастотного випадку, коливальнi трає-

кторiї описуються у лiнiйному наближеннi для полiв усiх типiв поляризацiї.

Для усiх перелiчених випадкiв отримано залежностi для потужностi втрат, якi

визначають енергiю магнiтного поля, що поглинається. Отриманi результати

аналiзуються на предмет пiдбору оптимальних параметрiв зовнiшнього поля

для отримання максимальної швидкостi нагрiвання ферорiдини.

В рамках аналiзу стохастичного випадку знаходиться розв’язок рiв-

няння Фоккера-Планка для наночастинки, що збуджується циркулярно-

поляризованим зовнiшнiм полем, для випадкiв не надто великих частот поля та

порiвняно малих iнтенсивностей теплового шуму. За отриманими щiльностями

ймовiрностi кутових станiв наночастинки знаходиться вираз для середньої поту-

жностi втрат, де остання пропорцiйна до квадрату амплiтуди, квадрату частоти
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поля та оберненопропоцiйна до квадрату температури. Для випадку дiї лiнiйно-

поляризованого поля знаходиться формалiзований запис щiльностi ймовiрностi

для полярного кута потужностi втрат у виглядi системи лiнiйних алгебраїчних

рiвнянь. Потужнiсть втрат у цьому випадку пропорцiйна до одного з лiнiйних

коефiцiєнтiв та аналiзується чисельно. Демонструється, що залежнiсть поту-

жностi втрат вiд частоти та амплiтуди має складний характер i збiльшення

частоти може призводити до зменшення потужностi втрат для малих iнтен-

сивностей шуму. Аналiзується залежнiсть середньої швидкостi обертання на-

ночастинки вiд параметрiв систем, зокрема вiд додаткового постiйного поля.

Показується, що тепловий шум може збiльшувати швидкiсть обертання, а за-

лежностi цiєї швидкостi вiд прикладеного постiйного поля, перпендикулярного

площинi поляризацiї бувають двох типiв залежно вiд частоти.

Дослiдження впливу колективних ефектiв починається з аналiзу рiвнова-

жних властивостей ансамблiв феромагнiтних наночастинок. Зокрема, викори-

стовуючи розроблену процедуру чисельного моделювання розраховується ма-

гнiтна сприйнятливiсть та первинне намагнiчування ансамблю залежно як вiд

параметрiв системи, так i вiд граничних умов, або вiд форми посудини, де ан-

самбль знаходиться. Демонструється, що властивостi ферорiдини значною мi-

рою визначаються характером кластерiв, що утворюються внаслiдок дипольної

взаємодiї. За невеликих концентрацiй частинок вони шикуються в ланцюжки

i дипольне поле пiдсилює зовнiшнє, що призводить до зростання сприйнятли-

востi. З подальшим зростанням концентрацiї вiдбувається утворення кiльцепо-

дiбних кластерiв або антиферомагнiтного упорядкування ланцюжкiв, якi роз-

ташованi поруч. Це зменшує вiдгук середовища на зовнiшнє поле. Тенденцiї

iстотно посилюються за рахунок форми посудини, яка впливає на форму кла-

стерiв.

Дослiджується вплив взаємодiї сприйнятливiсть ансамблiв до зовнiшнiх пе-

рiодичних полiв залежно вiд параметрiв поля та середовища. Для низькочасто-

тних полiв пiдтверджуються експериментальнi данi, що взаємодiя зменшує по-

тужнiсть втрат. У той самий час навiть невеликi змiни параметрiв поля, призво-
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дять до iстотної структурної перебудови середовища, що є причиною значних

вiдхилень кiлькiсної величини потужностi втрат у порiвняннi з результатами

випадку однiєї частинки. Ця рiзниця зменшується з частотою поля, оскiльки

для високих частот кожна частинка виконує коливання навколо свого поча-

ткового положення без повної iнверсiї намагнiченостi. Описується ефект, коли

взаємодiя мiж частинками та тепловий шум є конкуруючими факторами, та

конструктивна роль шуму, яка полягає у збiльшеннi енергiї поглинання за ра-

хунок теплових флуктуацiй. По перше, за великої iнтенсивностi шуму кластери

руйнуються, що призводить до вивiльнення окремих частинок. По друге, коли

iнтенсивнiсть шуму не надто велика, тепловi коливання частково розмивають

порядок частинок у кластерi. Це дає умови переорiєнтацiям частинок у класте-

рi мiж квазiрiвноважними станами, якi утворенi дипольними полями. Процес

такого перемикання здiйснюється через вкрай збудженi стани, що характери-

зуються високою енергiєю i є причиною збiльшення потужностi втрат.

Нарештi, розроблена в даному дослiдженнi методологiя моделювання за-

стосовується до дещо вiдмiнної задачi, а саме для чисельного опису дрейфу фе-

ромагнiтних наночастинок пiд дiєю сили Магнуса. Така сила виникає за умови

сумiсної синхронiзованої дiї перiодичної зовнiшньої сили, та зовнiшнього магнi-

тного поля, що коливається. Рiзна швидкiсть обтiкання наночаcтинки з рiзних

сторiн призводить до наявностi тиску у видiленому напрямку, який i пояснює

природу сили Магнуса. Вiдповiдний пiдбiр параметрiв дозволяє досягти ситу-

ацiї коли середнє значення рiзницi гiдродинамiчного тиску за перiод не буде

нульовим, що матиме результатом спрямований дрейф наночастинки. Ефект

становить iнтерес, оскiльки зазначенi вище перiодичнi дiї мають нульове сере-

днє значення.

Ранiше було встановлено, що початкова фаза магнiтного поля та кут пово-

роту магнiтного поля є важливими керуючими параметрами дрейфового руху

частинок. Зокрема, вибором початкової фази можна визначати напрям дрей-

фового руху. В данiй роботi записуються вiдповiднi ефективнi рiвняння Лан-

жевена для випадку дiї поля, що коливається. На базi цих рiвнянь чисельно
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верифiкується побудована статистична теорiю дрейфу диспергованих ферома-

гнiтних наночастинок, в якiй враховується як температурна залежнiсть дина-

мiчної в’язкостi рiдини, так i тепловi флуктуацiї. Аналiзуються залежностi се-

редньої швидкостi дрейфу для рiзних значень параметрiв системи. Демонстру-

ється досить неочiкуваний ефект, за якого змiна температури призводить до

змiни напрямку дрейфу наночастинок на протилежний. Обговорюється можли-

вiсть застосування дослiджуваних явищ для прецезiйної сепарацiї феромагнi-

тних наночастинок за розмiром.

Ключовi слова: феромагiнтна наночастинка, вiдгук ферорiдини, жорс-

ткий диполь, рiвняння Фокера-Планка, ефективне рiвняння Ланжевена, метод

молекулярної динамiки, алгоритм Барнса-Хата, технологiя CUDA, сила Магну-

са.
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SUMMARY

Reva V.V. Statistical properties of ferromagnetic nanoparticle systems with

frozen magnetic moments. – Manuscript.

The thesis for the scientific degree of the candidate of physical and mathematical

sciences by speciality 01.04.02 – theoretical physics. – Sumy State University Sumy,

2020.

The thesis is devoted to the microscopic analysis of the behavior of

ferromagnetic nanoparticles in a viscous fluid under the action of AC external

magnetic fields. A detailed study of the magnetic and rotational dynamics of

nanoparticles is of paramount importance for determining the thermal and magnetic

characteristics of highly excited systems of such nanoparticles. The actuality of the

study stems from both a steady interest in the development of new methods for

the description of complex systems and from the many applications of ferrofluids in

engineering and biomedicine.

A literature review is presented firstly. The remarkable results concerning the

properties of ferromagnetic nanoparticle systems interacting with an external peri-

odic field, with a thermostat, and with each other due to a dipole-dipole interacti-

on, which has a long-range character, are analyzed. In particular, the results of

classical theory of linear response of magnetic systems to periodic external action

based on the concept of magnetic susceptibility are discussed. The conditions of this

approach are considered and experimental confirmation of its limitations is given.

Next, the results of a microscopic approach based on the classical equations of rotati-

on dynamics of a rigid body in both deterministic and stochastic approximations are

considered in detail. The lack of obtained results regarding the dependence of the

energy of magnetic field absorbed by the nanoparticles during the forced rotation

on the system parameters is noted.

Special attention is paid to the analysis of the influence of dipole interaction and

methodologies for its investigation. It is shown that standard analytical approaches,

such as mean-field theory, are not capable of providing general and accurate results.
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The possibilities of the Monte Carlo method and the molecular dynamics method

for simulation of ensembles of magnetic nanoparticles suspended in a liquid are

analyzed. A number of important technical constraints that do not allow numerical

simulation and the ways of their overcoming are outlined.

The individual dynamics of each nanoparticle is described according to the basic

equation of rotational motion dynamics, which is supplemented by the kinematic

equation, or the condition of rigid body rotation. In Stokes approximation a friction

moment is assumed to be proportional to the angular velocity of the nanoparticle.

For convenience, the original vector equation is given in spherical coordinates. The

action of the thermal bath is modeled by a random moment, which is a Gaussi-

an white noise with zero mean and a correlation function defined by the Dirac

delta function. The proportionality factor, which is the intensity of thermal noi-

se, is determined using the corresponding Fokker-Planck equation. Next, the new

Langevin equation, which is called effective, is statistically equivalent to the Fokker-

Planck one. In the future, this effective Langevin equation is used for numerical

calculations, since white noise can be interpreted by Ito that simplifies numerical

calculations.

To extend the developed method to the case of an ensemble of ferromagnetic

particles, the model system of equations is supplemented by a translational equation

and an algorithm for the calculation of dipole fields, which takes into account the

effect of all the ensemble particles on the selected one. In this way, a widely known

method of molecular dynamics, which is used to model the properties of particle

ensembles in real time, is implemented. An approximate procedure based on the

Barnes-Hut algorithm is being developed to calculate the dipole fields. The essence of

the procedure is that the dipole fields for the nearest neighbors are calculated exactly,

and for fairly remote areas of the ensemble the mean-field approach is applied.

The space around the selected particle is recursively divided into eight cubic cells,

and at each step the angular size of each cell relative to the selected particle is

checked. If this size is small enough, then the average value of the magnetization

is calculated. If it is large enough, the division continues up to situations when the
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cell will contain one nanoparticle or none. The numerical procedure is implemented

using CUDA technology based on GPUs, which allows the modeling of large enough

ensembles (tens of thousands of particles) using ordinary personal computers with

cheap enough graphics adapters. The approach also allows you to adapt to the use

of cloud-based GPU servers.

In order to understand the microscopic nature of the processes, the determi-

nistic case of a forced rotational motion is first analyzed. For this, the system of

equations of motion is solved analytically for a number of cases. In particular, if

the circularly polarized field is applied, an analytical solution is obtained for the

case of uniform precession, characterized by a constant value of the precession angle

and the lag angle. Under the action of linearly polarized external field, the time

dependence of the polar angle of the easy axis of the nanoparticle, or the mode of

planar oscillations, is analytically described. Finally, for the high-frequency case, the

oscillatory trajectories are described in a linear approximation for fields of all types

of polarization. For all of these cases, the power loss dependencies, which determine

the energy of the absorbed magnetic field, are obtained. These results are analyzed

in order to select the optimal parameters of the external field to get the maximum

heating rate of the ferrofluid.

Within the stochastic case analysis, the solution of the Fokker-Planck equation

for a nanoparticle driven by the circularly polarized external field is found for cases

where the field frequencies and thermal noise intensities are not too high. According

to the obtained probability densities of the nanoparticle angular states, an expression

for the average loss power is derived. Here the latter is proportional to the square

of the field amplitude, the square of the field frequency, and inversely proportional

to the square of the temperature. For the case of linearly polarized field action,

the probability density for the polar angle of loss power is derived in the form of

a system of linear algebraic equations. The power loss in this case is proportional

to one of the linear coefficients and is analyzed numerically. It is shown that the

frequency dependence of the power loss on and amplitude is complex and increasing

the frequency can reduce the loss power for low noise intensities. The dependence
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of the average rotation speed of the nanoparticles on the system parameters, in

particular on the additional permanent field, is analyzed. It is shown that thermal

noise can increase the rotational speed, and depending on the applied permanent

field perpendicular to the polarization plane, there are two types dependencies on

the frequency.

The study of the collective effects begins with an analysis of the equilibri-

um properties of ferromagnetic nanoparticle assemblies. In particular, using the

developed numerical simulation procedure, the magnetic susceptibility and pri-

mary magnetization of the ensemble are calculated depending on both the system

parameters and the boundary conditions, or the shape of the vessel where the

ensemble is located. It is demonstrated that the properties of ferrofluid are largely

determined by the nature of the clusters formed by dipole interaction. At low

concentrations of particles, they are lined up in chains and the dipole field enhances

the external one, which increases susceptibility. With increasing concentration, the

formation of annular clusters or antiferromagnetic ordering of the chains that are

located nearby. This reduces the ensemble response to the external field. Trends are

significantly enhanced by the shape of the vessel, which affects the shape of the

clusters.

The interaction influence on susceptibility to external periodic fields depending

on field and environment parameters is investigated. For low-frequency fields, experi-

mental data, that the interaction reduces the power loss, is confirmed. At the same

time, even small changes in the field parameters lead to a significant restructuring of

the ensemble. This causes the significant variations in the power loss value compared

to the results of the single nanoparticle case. The difference decreases with the field

frequency, because for high frequencies, each particle oscillates around its initial posi-

tion without complete inversion of magnetization. The interaction between particles

and thermal noise are competing factors, and the constructive role of noise, which

is to increase the absorption energy due to thermal fluctuations, is discussed. First,

clusters are destructed at high noise intensity, which results in the release of indi-

vidual particles ad increases the susceptibility. Second, when the noise intensity is



15

not too large, thermal fluctuations partially blur the order of the particles in the

cluster. This gives conditions for reorientation of particles in the cluster between

quasi-equilibrium states created by dipole fields. The process of such switching is

carried out through extremely excited states, which are characterized by high energy

and cause an increase in the power loss.

Finally, the modeling methodology developed in this study is applied to a simi-

lar problem. Here the numerical description of the drift of ferromagnetic nanoparti-

cles under the action of Magnus force is performed. Such force arises under combined

and synchronized action of the periodic external force and the oscillating external

magnetic field. Different velocity of nanoparticle flowing from different sides leads

to the presence of pressure in the selected direction, which explains the nature of

the Magnus force. Appropriate selection of parameters allows to achieve a non-zero

average value of the difference in hydrodynamic pressure. This leads to drift of the

nanoparticle, which is a transport phenomenon. The drift is of interest because the

above periodic external driven forces have zero mean value.

It was previously established that the initial phase of the magnetic field and

the angle of rotation of the magnetic field are important control parameters of

the nanoparticle drift. In particular, the choice of the initial phase can determine

the drift direction. In this study the corresponding effective Langevin equations for

the case of an oscillating field are derived. Based on these equations, the statisti-

cal drift theory of suspended in a liquid ferromagnetic nanoparticles is numerically

verified. Here both the temperature dependence of the dynamic viscosity of the li-

quid and the thermal fluctuations are taking into account. The dependencies of the

average drift velocity for different values of the system parameters are analyzed. A

rather unexpected effect is demonstrated where the change in temperature causes

the nanoparticle drift to change in the opposite direction. The possibility of using

the investigated phenomena for precision separation of ferromagnetic nanoparticles

by size is discussed.
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ВСТУП

Актуальнiсть теми.

Невпинний розвиток нанотехнологiй та впровадження нових матерiалiв

на базi феромагнiтних наночастинок вимагають ґрунтовного аналiзу фiзичних

процесiв, що протiкають в системах, якi вони утворюють. З аналiзу поведiнки

наночастинок, зафiксованих у твердiй матрицi вiдомо, що iснують якiсно рiзнi

режими магнiтної та обертової динамiки наночастинок, якi можуть змiнювати

один одного при змiнi того чи iншого керуючого параметра. Так, наприклад,

змiна динамiчних режимiв, яка вiдбувається при змiнi амплiтуди або часто-

ти зовнiшнього магнiтного поля, може спричинити як рiзке зменшення, так i

збiльшення енергiї цього поля, що поглинається системою наночастинок у оди-

ницю часу. Деякi результати, отриманi iншими дослiдниками для наночастинок

у рiдкому середовищi вказують, що подiбних ефектiв слiд очiкувати й у випадку

вимушеного обертового руху наночастинки з вмороженим магнiтним моментом.

Дане дисертацiйне дослiдження присвячене мiкроскопiчному аналiзу поведiн-

ки феромагнiтних наночастинок у в’язкiй рiдинi пiд дiєю змiнних зовнiшнiх

магнiтних полiв, оскiльки детальне вивчення магнiтної та обертової динамiки

наночастинок має першорядне значення для визначення теплових i магнiтних

характеристик сильно збуджених систем таких наночастинок.

У багатьох випадках результати, якi ранiше були отриманi в рамках тих чи

iнших наближень, не дають вичерпних вiдповiдей на важливi питання. Так, на-

приклад, квазiрiвноважне наближення, яке зазвичай використовується для ви-

значення потужностi втрат енергiї змiнного магнiтного поля, у випадку високо-

анiзотропних наночастинок перестає працювати. Далi, використання лiнiйного

наближення не дозволяє дослiдити ефекти, пов’язанi з нелiнiйним характером

магнiтної i механiчної динамiки феромагнiтних наночастинок. Спроби ж враху-

вання статистичного характеру обертального руху феромагнiтних наночасти-

нок за допомогою рiвняння Фоккера-Планка не були успiшними у повнiй мiрi

як з точки зору визначення потужностi втрат, так i з точки зору статистичних
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характеристик обертального руху. Саме тому є затребуваним опис як детермiнi-

стичних обертальних траєкторiй наночастинок, що збуджуються перiодичними

полями, так i впливу на них теплових флуктуацiй. Особливий iнтерес має та-

кож знаходження ефективних рiвнянь Ланжевена для кутових координат, якi

б дозволяли трактувати бiлий шум, що моделює дiю термостату, у численнi Iто

для максимальної простоти подальшого чисельного моделювання. Важливiсть

цього зумовлена тим, що аналiтичнi результати можуть бути отриманi лише

для окремих випадкiв, а для довiльних амплiтуд та частот зовнiшнього поля

опис можливий лише на базi чисельного моделювання. Iнтерпретацiя шуму за

Iто дозволить зробити чисельну процедуру максимально простою.

Дослiдження впливу диполь-дипольної взаємодiї є актуальним через те,

що колективнi ефекти в загальному випадку будуть вносити визначний вплив

на вiдгук ансамблiв наночастинок на зовнiшнi перiодичнi поля. Реальнi експе-

рименти показують, що агломерацiя наночастинок у кластери здатна суттєво

зменшувати величину енергiї, яка поглинається. Однак, цей вплив суттєво рi-

зниться залежно вiд параметрiв як самого ансамблю, так i зовнiшнього поля.

Для розумiння зазначеного феномена необхiдно класифiкувати всi можливi ви-

ди руху та вивчити мiкроскопiчну природу поглинання енергiї для кожного з

них. Задача багатьох тiл, яку потрiбно вирiшити в даному випадку, потребує

пiдходiв, що вимагають нетривiальних знань та навичок щодо апаратної ча-

стини i програмної реалiзацiї чисельних експериментiв. Незважаючи на те, що

моделювання подiбних систем активно здiйснюється вже десятки рокiв, компле-

ксне дослiдження впливу колективних ефектiв на поглинання енергiї здiйснене

не було. Крiм того, будь-яка оптимiзацiя процедури моделювання поведiнки

великих ансамблiв об’єктiв, що взаємодiють мiж собою, за допомогою стандар-

тних апаратних засобiв, без залучення кластерiв та суперкомп’ютерiв, є дуже

важливою з точки зору розповсюдження досвiду. Подiбний клас задач є досить

широким та включає в себе задачi з рiзних галузей природничих, технiчних та

соцiальних наук.
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Зв’язок роботи з науковими програмами, планами, темами. Ди-

сертацiйна робота виконана на кафедрi електронiки, загальної та прикладної

фiзики Сумського державного унiверситету. Результати роботи отримано пiд

час виконання держбюджетних науково-дослiдних робiт: “Аномальнi дифузiй-

нi та релаксацiйнi властивостi класичних та квантових блукань з неперервним

часом”, за пiдтримки МОН (№ 0112U001383, 2012 – 2014 рр.); “Магнiтнi, тепловi

та транспортнi властивостi перiодично збуджених систем феромагнiтних нано-

частинок”, за пiдтримки МОН (№ 0116U002622, 2016 – 2018 рр.); “Спрямований

транспорт та дисипацiя енергiї в системах феромагнiтних наночастинок i магнi-

тних скiрмiонiв”, за пiдтримки МОН (№ 0119U100772, 2019 – 2021 рр.), “Properti-

es of the systems of ferromagnetic fine particles with frozen magnetic moments”, Iн-

дивiдуальний грант програми Eminence II, Erasmus Mundus, Унiверситет Адама

Мiцкевича, м. Познань, Польща.

Мета i завдання дослiдження. Метою дисертацiйної роботи є послiдов-

не теоретичне i чисельне дослiдження вiдгуку ансамблiв феромагнiтних наноча-

стинок, завислих у рiдинi, на зовнiшнi перiодичнi поля з врахуванням дипольної

взаємодiї та термостату.

Для досягнення поставленої мети необхiдно вирiшити такi завдання:

• побудова базової системи рiвнянь для опису регулярної i стохастичної

динамiки намагнiченостi наночастинок та їх обертального i трансляцiйного ру-

ху;

• визначення потужностi втрат енергiї змiнного магнiтного поля в систе-

мах наночастинок, розподiлених у рiдкiй матрицi;

• чисельне дослiдження транспорту наночастинок в феромагнiтних рiди-

нах, що базується на ефектi Магнуса;

• чисельне моделювання магнiтних та структурних властивостей перiоди-

чно збуджених систем наночастинок з урахуванням їх диполь-дипольної взає-

модiї.

Об’єкт дослiджень. Динамiка намагнiченостi наночастинок, їх механiчний

рух в детермiнованих i випадкових (теплових) магнiтних полях.
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Предмет дослiджень. Залежнiсть вiдгуку на зовнiшнє поле магнiтної енер-

гiї, що поглинається системами феромагнiтних наночастинок, намагнiченостi

таких систем та швидкостi iндукованого транспорту наночастинок вiд характе-

ру вимушеної динамiки наночастинок, параметрiв системи, параметрiв зовнi-

шнього поля i температури.

Методи дослiджень. У дисертацiйнiй роботi проведено дослiдження регу-

лярної та стохастичної вимушеної динамiки феромагнiтних наночастинок, за-

вислих у рiдинi, за допомогою методiв статистичної та математичної фiзики,

методiв числового моделювання, та технiк паралельних обчислень.

Перелiк основних методiв, що були застосованi:

• Метод рiвнянь Ланжевена для опису динамiки феромагнiтної наноча-

стинки з урахуванням дiї випадкових (теплових) магнiтних полiв та, зокрема,

метод ефективних рiвнянь Ланжевена. Основна перевага останнiх над базови-

ми рiвняннями Ланжевена полягає в тому, що вони дозволяють здiйснювати

чисельний аналiз вiдчутно ефективнiше.

• Метод рiвняння Фоккера-Планка для сумiсної щiльностi ймовiрностi на-

магнiченостi та кутової швидкостi феромагнiтної наночастинки. Необхiднiсть

використання саме цього рiвняння зумовлена тим фактом, що у вiдповiдностi з

базовими рiвняннями Ланжевена динамiка намагнiченостi наночастинок зале-

жить вiд їх механiчного руху (i навпаки). У випадку, коли зовнiшнє магнiтне

поле є обертовим, лiнiйно поляризованим або прецесiйним, були адаптивно за-

стосованi асимптотичнi методи наближеного розв’язання цього рiвняння.

• Метод молекулярної динамiки, що базується на ефективних рiвняннях

Ланжевена, для кращої алгоритмiзацiї чисельних дослiджень руху наночасти-

нок. Iнтерпретацiя за Iто бiлого шуму, яким апроксимується дiя термостату,

дозволяє мiнiмiзувати час однiєї iтерацiї, що дозволяє здiйснювати моделюван-

ня ансамблiв з досить великою кiлькiстю елементiв.

• Iншими факторами оптимiзацiї та забезпечення високопродуктивних об-

числень є: 1) Алгоритм Барнса-Хата для зменшення часу розрахункiв локаль-

них дипольних полiв з мiнiмальною втратою точностi. Алгоритм точно розра-
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ховує внесок вiд найближчих наночастинок, а до вiддалених застосовує метод

середнього поля. 2) Використання технологiї CUDA та графiчних процесорiв

бюджетних вiдеоадаптерiв. У такий спосiб отримано технiку паралельних об-

числень, продуктивнiсть якої стрiмко збiльшується з ростом класу обчислю-

вальних потужностей, цiна яких зростає бiльш помiрно.

Наукова новизна одержаних результатiв:

• У детермiнiстичному наближеннi вперше отримано: аналiтичнi ви-

рази для обертових траєкторiй наночастинки, що збуджується лiнiйно-

поляризованим полем в усьому спектрi амплiтуд i частот; аналiтичнi вирази

для обертових траєкторiй пiд час дiї полiв усiх типiв у високочастотному на-

ближеннi; аналiтичнi вирази для енергiї зовнiшнього поля, що поглинається

наночастинкою.

• Вперше отриманi асимптотичнi вирази для полярного кута та чисельнi

данi для середньої швидкостi обертання пiд час вимушеного руху наночастин-

ки, що збуджується циркулярно-поляризованим полем. Вперше проаналiзовано

температурнi залежностi потужностi втрат для рiзних амплiтуд i частот поля.

• Вперше дослiджено конкуруючий вплив теплового шуму та дипольної

взаємодiї на енергiю змiнного поля, яку поглинає ферорiдина. Показано, що рi-

зниця мiж детермiнiстичним та стохастичним випадком є суттєвою для малих

частот, однак з ростом частоти стає незначною. Вперше доведено, що даний

ефект має детермiнiстичне походження та пов’язаний з тим, що з ростом часто-

ти вiдгук наночастинки на зовнiшнє поле формується незначним коливальним

рухом намагнiченостi наночастинок навколо власних рiвноважних положень.

• Вперше встановлено iснування умов, за яких у дослiджуванiй системi

спостерiгається конструктивна роль шуму, що полягає у збiльшеннi енергiї, що

поглинається зi зростанням температури внаслiдок руйнування впорядкування

у кластерах наночастинок та перехiд окремих наночастинок з одного квазiрiв-

новажного стану до iншого.

• Вперше отриманi залежностi середньої швидкостi дрейфу феромагнiтних

наночастинок пiд дiєю ефекту Магнуса вiд розмiру наночастинок, початкової
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фази змiнного поля, що дiє на наночастинку, та температури. Встановленi умо-

ви, при яких змiна температури призводить до змiни напрямку дрейфу нано-

частинок на протилежний.

Практичне значення одержаних результатiв.

Отриманi результати дозволять вдосконалювати та формулювати конкре-

тнi технiчнi рекомендацiї стосовно застосування збуджених систем феромагнi-

тних наночастинок у

• Магнiтнiй гiпертермiї – сучасному i перспективному методi терапiї ра-

ку з мiнiмальними побiчними ефектами. Очiкуванi результати спрямованi на

пiдвищення керованостi процесу нагрiвання та пошук оптимального балансу з

точки зору ефективнiсть-безпека.

• Нових композитних матерiалах для антирадарних покриттiв безпiлотних

лiтальних апаратiв, броньованої технiки, тактичних ракет тощо. Результати до-

слiдження дозволять сформулювати вимоги до феромагнiтних наночастинок як

складових надiйних та ефективних поглинальних матерiалiв.

• Приладах та методах для прецизiйної сепарацiї наночастинок за їх роз-

мiром.

Особистий внесок дисертанта полягає у пошуку та аналiзi лiтератур-

них джерел, а також проведеннi наукового дослiдження за темою дисертацiї.

Результати дисертацiї базуються на дослiдженнях, здiйснених як у спiвпрацi з

науковим керiвником – канд. фiз.-мат. наук, доцентом Т. В. Лютим, так i особи-

сто автором. Постановка мети дисертацiйної роботи, наукових завдань, методiв

їх вирiшення та аналiзу, а також обговорення отриманих результатiв проводили-

ся разом iз науковим керiвником. Здобувач брав участь на всiх етапах наукового

дослiдження: у проведеннi аналiтичних розрахункiв та числового моделювання,

аналiзi одержаних результатiв, оформленнi та опублiкуваннi наукових праць.

У роботi [1] автор здiйснив розрахунок явного вигляду сили, що дiє на ко-

жну наночастинку залежно вiд величини дипольного поля, що дiє на неї; здiй-

снював тестування написаної програми та аналiз оптимальностi програмного
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коду; здiйснював вiзуалiзацiю результатiв чисельного експерименту у реально-

му часi.

У роботi [2] автор органiзовував чисельний експеримент: задавав набори

параметрiв системи та параметри чисельних процедур, модифiкував код основ-

ної програми та написав автоматизованi скрипти для запускiв, перевiрив коре-

ктнiсть та зберiг данi, обробив їх та запропонував попереднi висновки.

У роботi [3] автор здiйснив контрольнi обчислення та записав параметри-

зованi ефективнi рiвняння Ланжевена, придатнi до чисельного моделювання,

розпланував та органiзував чисельний експеримент: розробив алгоритм та ре-

алiзував програму мовою C++, забезпечив паралелiзацiю обчислень за допо-

могою технологiї CUDA, зберiг та обробив чисельнi данi, пiдготував графiчний

матерiал та його опис.

У роботi [4] автор здiйснив аналiз температурної залежностi потужностi

втрат для рiзних амплiтуд i частот зовнiшнього лiнiйно-поляризованого поля

шляхом розв’язання системи лiнiйних алгебраїчних рiвнянь вiдносно коефiцi-

єнтiв у полiномi Лежандра. Автор повнiстю реалiзував чисельний експеримент

та збiр даних як для стохастичного одночастинкового наближення, так i для

ансамблю взаємодiючих наночастинок.

Нарештi, у роботi [5] автором дисертацiї здiйснено постановку чисельно-

го експерименту, проведено аналiз даних, розроблений вiдповiдний графiчний

матерiал та його змiстова iнтерпретацiя у текстi.

Основна частина наукових результатiв особисто презентувалась дисертан-

том на нацiональних i мiжнародних наукових конференцiях i школах [6–21]. Усi

науковi положення та висновки, винесенi на захист, належать автору дисертацiї.

Апробацiя результатiв дисертацiї. Основнi науковi результати дисер-

тацiйної роботи оприлюднено та обговорено на наступних конференцiях i се-

мiнарах: Науково-технiчнiй конференцiї “Фiзика, електронiка, електротехнiка”

(Суми, 2011, 2014, 2015, 2016, 2017, 2020 рр.); Мiжнароднiй науковiй конферен-

цiї “The 3rd International Conference “Nanomaterials: Applications and Properties”

(Lviv, 2014 р.); Мiжнароднiй науковiй конференцiї “6th International Conference
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Physics of Liquid Matter: Modern Problems – PLMMP-2014” (Kyiv, 2014 р.);

Школi-семiнарi “Багатомасштабне моделювання фiзичних процесiв у конденсо-

ваних середовищах”, (Суми, 2014 р.); Мiжнароднiй науковiй конференцiї “9th

International Conference New Electrical and Electronic Technologies and their

Industrial Implementation”, (Zakopane, 2015 р.); Мiжнароднiй науковiй конфе-

ренцiї “International Conference Dynamical Systems and Their Applications” (Kyiv,

2015 р.); Мiжнароднiй науковiй конференцiї “IEEE International Young Scienti-

sts Forum on Applied Physics (YSF)” (Kharkiv, 2016 р.; Lviv, 2017 р.); Мiжнаро-

днiй школi-конференцiї “International School and Conference on Nanoscience and

Quantum Transport” (Kyiv, 2016 р.); Мiжнароднiй науковiй конференцiї “VIII

International Conference for Professional and Young Scientists Low Temperature

Physics ICPYS-LTP” (Kharkiv, 2017 р.), VI Всеукраїнськiй науково-практичнiй

конференцiї “Сучаснi проблеми експериментальної, теоретичної фiзики та ме-

тодики навчання фiзики” (Суми, 2020 р.).

Публiкацiї. Результати дисертацiйної роботи опублiкованi у 22 наукових

працях, iз них: 4 статтi у провiдних фахових журналах, що iндексуються науко-

метричними базами Scopus та Web of Science; 1 стаття у провiдному фаховому

журналi, що iндексується наукометричною базою Scopus; 15 тез доповiдей кон-

ференцiй та двi працi конференцiї, що iндексуються Scopus та Web of Science.

Структура та обсяг роботи. Дисертацiйна робота складається iз всту-

пу, п’яти роздiлiв, висновкiв, перелiку використаних джерел та додаткiв. Змiст

дисертацiї викладено на 173 сторiнках друкованого тексту, з яких 126 сторiнок

основного тексту, що мiстить 34 рисунка та одну таблицю. Список використаних

джерел складається iз 194 найменування, розмiщеного на 26 сторiнках.
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1. ФЕРОМАГНIТНI НАНОЧАСТИНКИ ТА ФЕРОМАГНIТНI

РIДИНИ: ВЛАСТИВОСТI, ЗАСТОСУВАННЯ ТА

МОДЕЛЬНИЙ ОПИС

1.1. Феромагiнтнi наночастики та ферорiдини

Феромагнiтнi наночастинки [22–24] були i залишаються об’єктами уваги

дослiдникiв. Зазначенi об’єкти демонструють низку унiкальних фiзичних вла-

стивостей, бiльшiсть з яких пов’язано з однодоменним станом. Вiдомо, що ма-

кроскопiчнi феромагнетики мають мультидоменну структуру з мiркувань мiнi-

мiзацiї магнiтостатичної енергiї. Саме тому феромагнетик пiсля охолодження

вiд точки Кюрi має нульову залишкову намагнiченiсть. Рiзний напрямок нама-

гнiченостей окремих доменiв призводить до взаємної компенсацiї та нульової

результуючої намагнiченостi усього зразку. Магнiтостатична енергiя пропор-

цiйна до об’єму, або третiй степенi лiнiйного розмiру домену, тодi як енергiя

утворення доменної стiнки пропорцiйна її площi, або другiй степенi лiнiйного

розмiру домена. Це означає, що для кожного типу феромагнетика настає така

ситуацiя, що енергiя, необхiдна для утворення доменної стiнки задля мiнiмiза-

цiї магнiтостатичної енергiї, перевищить виграш у зменшеннi магнiтостатичної

енергiї. За таких умов частинцi феромагнетика вигiдно залишитись у однодо-

менному станi. Для рiзних матерiалiв характерний розмiр однодоменного ста-

ну. Так, наприклад, для залiза та нiкелю такий критичний розмiр складає 20

та 60 нм вiдповiдно [25]. Нижньою ж межею iснування однодоменних частинок

є теплове руйнування. Так, за оцiнкою вiдповiдного спiввiдношення невизна-

ченостей Гейзенберга [26] починаючi з 1 нм феромагнiтне впорядкування вже

неможливе.

У найпростiшому випадку магнiтна динамiка в однодоменнiй частинцi здiй-

снюється шляхом т.з. когерентного обертання, пiд час якого всi спiновi момен-

ти обертаються синхронно та зорiєнтованi в одну й ту саму сторону. Модель

була запропонована майже 70 рокiв тому Стонером (Stoner) та Вольфартом

(Wohlfarth) [27, 28]. Вона набула значної популярностi в дослiдницьких колах,

оскiльки гарно пiдходила для аналiтичного описання: в її рамках намагнiче-

нiсть усiєї частинки залишається константою за модулем i змiнюється лише за

напрямком. Саме тому всi обчислення можна здiйснювати працюючи лише з

таким макроскопiчним магнiтним моментом, що iстотно розширює можливостi
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феноменологiчного опису магнiтних ефектiв як на рiвнi однiєї частинки, так i їх

ансамблю. Вагомим чинником широкої вживаностi моделi когерентного оберта-

ння є експериментальнi пiдтвердження. Так, в роботах [29,30] було показано, що

отриманi на експериментi петлi гiстерезису наночастинок Co та BaFeO, досить

точно вiдтворюються теоретичними розрахунками з використанням зазначеної

вище моделi.

Головним внутрiшнiм чинником впливу на динамiку макроскопiчного ма-

гнiтного моменту магнiтної частинки є так звана магнiтна анiзотропiя. У вели-

ких зразках iснує лише один її тип: магнiтокристалiчна анiзотропiя, природа

якої походить вiд спiн-орбiтальної взаємодiї та анiзотропiї будови кристалiчної

решiтки [25]. У наночастинках вона також присутня i її як основну брали у роз-

гляд Стонер та Вольфарт у своїх роботах [27,28]. Однак, магнiтнi наночастинки

як об’єкти, що мають ознаки мезоскопiчних, мають залежнiсть властивостей

вiд розмiрних та поверхневих ефектiв. З огляду на малий розмiр, питома кiль-

кiсть поверхневих спiнових магнiтних моментiв досить суттєва, що призводить

до iснування поверхневої анiзотропiї [31]. З iншої сторони, магнiтнi властивостi

наночастинки будуть залежати вiд її форми. Хоча доменнi стiнки й не утворюю-

ться в частинцi, її складовi все одно намагаються перемагнiтити один одного, що

виражається в iснуваннi розмагнiчувального поля [32]. Iнтенсивнiсть дiї такого

поля залежить вiд форми частинки, тому в даному випадку прийнято говори-

ти анiзотропiю форми. Однак, у теоретичних моделях, що застосувуються до

однодоменних наночастинок, також часто розглядають лише магнiтокристалi-

чну анiзотропiю, оскiльки вона є домiнуючою, а, поверхнева анiзотропiя часто

виражається у ефектi пiдсилення одноосьової магнiтокристалiчної анiзотропi,

як було показано в роботi [33].

Головним зовнiшнiм чинником у магнiтнiй динамiцi є температура. Пiд дi-

єю теплових флуктуацiй намагнiченiсть нерухомої наночастинки здiйснює рух,

що за характером схожий з Броунiвським рухом. Аналiтичний опис такого яви-

ща на базi рiвняння Фоккера-Планка був розроблений Брауном у роботi [34].

Роль теплових флуктуацiй суттєво рiзниться залежно вiд їх iнтенсивностi, що,

в свою чергу, залежить вiд спiввiдношення магнiтної та теплової енергiй. Якщо

теплова енергiя суттєво бiльша магнiтної, виникає так званий ефект суперпа-

рамагнетизму, коли незалежно вiд анiзотропiї всi напрямки намагнiченостi на-

ночастинки є де-факто, рiвноймовiрними [35]. Якщо ж спiввiдношення проти-
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лежне: магнiтна енергiя суттєво бiльша за теплову, намагнiченсiть наночастин-

ки здiйснює поодинокi переорiєнтацiї мiж рiвноважними станами, зумовленими

анiзотропiєю [36–39], а бiльшу частину часу намагнiченiсть визначена зазначе-

ною анiзотропiєю. У межовому випадку, можна вважати, що магнiтний момент

жорстко фiксований, що становить сутнiсть так званої моделi жорсткого диполя

(або моделi з вмороженим магнiтним моментом), про яку мова пiде далi.

Якщо однодоменна феромагнiтна частинка закрiплена в жорсткiй матри-

цi, динамiчнi ефекти вичерпуються внутрiшнiм рухом намагнiченостi. Однак,

якщо наночастинка може здiйснювати обертальний та поступальний рух як цi-

ле, з однiєї сторони, суттєво ускладнюється опис динамiки, з iншої, зростає

спектр властивостей, колективних ефектiв та практичних застосувань. На пра-

ктицi це реалiзується, коли наночастинки диспергуються у в’язкiй рiдинi, i та-

кий колоїдний розчин називається феромагнiтною рiдиною, або ферорiдиною.

Таке середовище одночасно має властивостi рiдини такi як плиннiсть, поверхне-

вий натяг i властивостi твердого тiла: намагнiченiсть та керованiсть магнiтним

полем. Iнтерес теоретичний та практичний до даного об’єкту є стiйким протя-

гом останнiх п’ятдесят рокiв. Теоретичнi основи як в наближеннi неперервного

середовища (так звана магнiтогiдродинамiка), так i з точки зору мiкроскопi-

чної природи, добре вивченi та викладенi в численних монографiях [40–42] та

оглядових статтях [43, 44]. Але у частинi мiкроскопiчної теорiї продуктивнi до-

слiдження тривають ще й досi з огляду нетривiальностi задачi, особливо коли

мова йде про взаємодiю з полями, залежними вiд часу. Цим питанням детально

буде присвячений iнший пiдроздiл.

Та першочерговий iнтерес до ферорiдин пояснюється широким спектром

застосувань. Зокрема, у технiцi завдяки сприйнятливостi до магнiтного поля

(змiнного або постiйного) ферорiдини дають можливiсть керування полем, що

знайшло застосування для подачi ракетного палива до камери згорання у станi

невагомостi. Наявнiсть частинок феромагнетику дає додатковий канал диси-

пацiї енергiї, що знаходить застосування у рiзноманiтних демферах [45]. Iн-

тенсивнiсть магнiтної взаємодiї може давати необхiдне за мiцнiстю зчеплення

тому феромагнiтна рiдина стала важливим елементом в пристроях механiчної

трансмiсiї таких як муфти [46,47]. Перевагою такого рiшення є висока стiйкiсть

до зносу через неруйнiвний характер в’язкого тертя i висока плавнiсть передачi

крутного моменту завдяки плинностi рiдини. Великий потенцiал ферорiдини та
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подiбнi до них структури (наприклад, ферогелi [48, 49]) мають як компоненти

матерiалiв, що поглинають мiкрохвилi [50–54]. Такi матерiали є затребуваними,

в першу чергу, у вiйськовiй галузi для антирадарних та захисних покриттiв.

Вражаючий потенцiал використання мають ферорiдини у бiомедицинi.

Зокрема, ферорiдини на базi функцiоналiзованих наночастинок успiшно ви-

користовуються для сепарацiї макромолекул [55–58]. Для цього поверхню фе-

ромагнiтних наночастинок покривають тим чи iншим шаром-маркером, який

здатний вступати в контакт з тiєю чи iншою макромолекулою або вiрусом, а

далi наночастинки разом з приєднаними об’єктами сепарацiї спрямовують ма-

гнiтним полем до аналiзатора або накопичувача. Далi, ферорiдини використо-

вуються у нових надчутливих методах дiагностики, таких як магнiтне контра-

стування зображень (MRI) пiд час магнiтної томографiї [59–62]. Магнiтне поле,

шо збуджується наночастинками, пiдвищує роздiльну здатнiсть методу томо-

графiї на тих дiлянках, де сконцентрованi iнжектованi у дослiджувану ткани-

ну наночастинки. Це дозволяє використовувати менш потужнi томографи, в

яких використовується постiйне магнiтне поле меншої величини. Нарештi, ще

один логiчний застосунок наночастинок називається адресною доставкою лiкiв

(targeted drug delivery) [59, 62–65]. Керованiсть наночастинок магнiтним полем

та можливiсть у рiзний спосiб функцiоналiзувати їх пiд транспорт тих чи iнших

сполук, дозволяє доставляти дiючу речовину саме до ураженої тканини, що за-

безпечує одночасно зростання терапевтичного ефекту та зменшення побiчних

дiй.

В методах адресної доставки лiкiв на основi магнiтних наночастинок окре-

мо можна видiлити метод магнiтної гiпертермiї [59,66,67] для терапiї ракових за-

хворювань. Завдяки тому, що як носiєм, так i джерелом терапевтичного ефекту

є самi наночастинки без додаткової функцiоналiзацiї. Сама назва передбачає

лiкування за допомогою пiдвищеної температури. В свою чергу, температура

пiдвищується шляхом взаємодiї наночастинки з зовнiшнiм перiодичним магнi-

тним полем, що зумовлює механiчний рух та магнiтну динамiку з наступною

дисипацiєю енергiї за рахунок тертя, про що докладнiше буде пояснено нижче.

Iдея досить не нова, але вона стримувалась вiдсутнiстю технологiй дешевого

виробництва наночастинок з необхiдними та вiдтворюваними властивостями.

Остання проблема давно вирiшена, та широкого вжитку цей метод терапiї так

i не набув через наявнiсть iнших, кращих технологiй. Наразi лише одна клi-
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нiка у свiтi, MagForce AG, яка у своїх вiддiленнях у нiмецьких мiстах Берлiн,

Мюнстер, Кельн, Франкфурт здiйснює лiкування ракових захворювань цим ме-

тодом. Тим не менше, як видно з аналiзу кiлькостi публiкацiй, iнтенсивнiсть

дослiджень на цю тем лише зростає.

З точки зору фiзики, магнiтна гiпертермiя породжує велике число цiкавих

завдань, якi мають крiм практичного i суто академiчний iнтерес. Зокрема, про-

цес нагрiвання частинок пов’язаний з феноменами рiзної природи. У лiтературi

розглядається три механiзми нагрiвання наночастинки в змiнному магнiтному

полi [67, 68]. 1. Дисипацiя енергiї внаслiдок в’язкого тертя пiд час механiчного

обертання всiєї частинки. Навiть якщо не вважати намагнiченсiть наночастинки

жорстко фiксованою всерединi, за рахунок взаємодiї з кристалiчною решiткою,

рух намагнiченостi зумовлюватиме рух наночастики як цiлого. В свою чергу,

рух намагнiченостi забезпечується зовнiшнiм полем. В чистому виглядi такий

механiзм реалiзується для досить великих частинок або для досить низьких ча-

стот зовнiшнього поля. Називається такий механiзм нагрiвання броунiвською

релаксацiєю. 2. Дисипацiя енергiї внаслiдок дисипативного руху намагнiченостi

всерединi наночастинки. Такий механiзм нагрiвання називається релаксацiєю

Неєля. У чистому виглядi даний випадок має мiсце для досить малих частинок

або для досить великих частот зовнiшнього поля. 3. Нагрiвання частинки iнду-

кцiйними струмами. Даним механiзм добре працює для масивних провiдникiв,

однак у випадку наночастинок, якi мають великий омiчний опiр, його внесок

мiзерний.

1.2. Теоретичне описання динамiки ферормагнiтної частинки в

рiдинi

Питання потужностi, що поглинається пiд час взаємодiї наночастинок iз

зовнiшнiм змiнним полем у найпростiшому, квазiрiвноважному наближеннi, та

у припущеннi лiнiйного вiдгуку системи на зовнiшню дiю було вдало пiдсумо-

вано у вже згаданiй роботi [68]. Однак, використанi теоретичнi пiдходи не були

новими навiть у застосуваннi проблеми вимушеної динамiки наночастинок з

урахуванням термостату: iснує низка робiт, де данi питання вже розглядалися,

див., наприклад [69–71]. Крiм того, такий спрощений пiдхiд ще й досi часто

використовується для iнтерпретацiї експериментальних даних. Та незважаю-

чи на простоту i очевиднiсть цiєї концепцiї, її область застосування вузька. Як
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свiдчать численнi експерименти [67], в тому числi, проведенi нещодавно, [72–79],

виникають сильнi вiдхилення вiд аналiтичних прогнозiв зазначеного дуже спро-

щеного наближення. В першу чергу, вiдмiнностi випливають з особливостей iн-

дивiдуальної динамiки, що є результатом пов’язаних механiчних i магнiтних

рухiв кожної наночастинки. Iншою причиною вiдмiнностей є утворення стру-

ктури ферорiдини внаслiдок взаємодiї мiж наночастинками.

За великим рахунком для достовiрного мiкроскопiчного опису потрiбно

врахувати як обертання наночастинки як цiлого, так i внутрiшнiй рух її на-

магнiченостi. Зазначенi два види руху мають мiсце одночасно та, на додачу,

iстотно впливають один на одного. Окрiм того, обидва з них є стохастичними

та потребують статистичного опису. На сьогоднi можна стверджувати, що iсто-

тного прогресу у описаннi вимушеної сумiсної динамiки пiд дiєю зовнiшнiх полiв

радiочастоти було досягнуто в першу чергу у детермiнiстичному наближеннi.

Так, в роботах [80–84] розвивалась сумiсна система рiвнянь руху, побудована

на базi закону збереження повного моменту iмпульсу, а факт обертання нано-

частику як цiлого модифiкував релаксацiйний доданок у рiвняннi, подiбному

до рiвняння Ландау-Лiфшиця, що вiдповiдає за магнiтну динамiку. Врахува-

ння же теплових флуктуацiй для сумiсної динамiки наразi знаходиться лише

на початковiй стадiї [81, 85, 86], оскiльки вiдкритим залишається питання про

можливу кореляцiю шумiв, що вiдповiдають за стохастичнi компоненти руху

намагнiченостi та частинки як цiлого.

Саме тому для дослiдження впливу теплових та колективних ефектiв варто

вибрати модель максимально просту – модель з вмороженим магiнтним момен-

том, в межах якої передбачається, що намагнiченiсть частинок буде закрiплена

в кристалiчнiй решiтцi сильним полем анiзотропiї. Останнiй пiдхiд дуже плi-

дний, добре вiдповiдає реальним кейсам, наприклад, для наночастинок радiуса

бiльше 20 нм i не дуже високих частот ( 103 − 106 Гц) поля [67]. Цiкаво вiд-

значити, що в нещодавнiх дослiдженнях зв’язаної динамiки [85] було отримано

велику кiлькiсть результатiв саме для граничного випадку жорсткого диполя.

1.2.1. Динамiка частинки з вмороженим моментом: пiдходи та моделi

До задачi опису динамiки частинки з вмороженим моментом в рiдинi пiд

дiєю зовнiшнiх полiв рiзнi дослiдники та дослiдницькi групи звертались досить

часто протягом останнiх десятилiть. Було сформовано декiлька методологiй, якi
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часто перетинаються та доповнюють одна одну. Найзагальнiший пiдхiд був ви-

кладений в роботi [87]. Для частинки з односьовою симетрiєю, для якою головнi

моменти iнерцiї позначенi як I1 = I2 та I3 . Якщо не враховувати трансляцiйнi

ступенi вiльностi, Лагранжиан L може бути записаний з використанням кутiв

Ейлера в iнтерпретацiї Гольдштейна [88] як узагальнених координат.

L =
I1
2

(
θ̇2 + φ̇2 sin2 θ

)
+
I3
2

(
ψ̇ + φ̇ cos θ

)2 − V (θ, φ), (1.1)

де θ – полярний кут наночастинки, φ – азимутальний кут наночастинки, ψ –

кут обертання наночастинки навколо власної вiсi симетрiї, та, нарештi, V (θ, φ)

– деякий зовнiшнiй потенцiал.

Частинка буде взаємодiяти з рiдиною завдяки дисипативному та випадко-

вому моментам. Обидва вони не входять у Лагранжиан, але є включеними в

узагальнене рiвняння Лагранжа-Ейлера у виглядi

d

dt

∂L

∂υ̇2i
− ∂L

∂υ2i
= Ui, (1.2)

де υi = θ, φ, ψ , а неконсервативний момент подається у виглядi

Ui = −∂F
∂υ̇i

+ Γi(t), (1.3)

де F є дисипацiйною функцiєю Реєля [88] i записується у виглядi

F = 0.5λ
(
θ̇2 + φ̇2 sin2 θ

)
+ 0.5λ′

(
ψ̇ + φ̇ cos2 θ

)2
, (1.4)

а Γi(t) – випадковi обертовi моменти, зумовленi взаємодiєю з термостатом. Кон-

станти дисипацiї λ та λ′ можуть бути рiзними, оскiльки λ вiдповiдає за оберта-

ння перпендикулярно вiсi симетрiї, а λ′ – вздовж цiєї вiсi. Пiдстановкою виразiв

(1.1), (1.3), (1.4) до (1.2) можна отримати систему рiвнянь для наночастинки,
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що обертається

I1(θ̈ − φ̇2 sin θ cos θ) + I3φ̇(ψ̇ + φ̇ cos θ) sin θ + λθ̇ + Vθ = Γθ, (1.5a)

I1(φ̇ sin
2 θ + 2φ̇θ̇ sin θ cos θ) + I3 cos θ

d

dt
(ψ̇ + φ̇ cos θ) −

−I3(ψ̇ + φ̇ cos θ)θ̇ sin θ + λφ̇ sin2 θ + Vφ = Γφ, (1.5b)

I3(ψ̇ + φ̇ cos θ) + λ′(ψ̇ + φ̇ cos θ) = Γψ, (1.5c)

де Vθ = ∂V/∂θ , Vφ = ∂V/∂φ . Вираз (ψ̇+ φ̇ cos θ) тут подає компоненту кутової

швидкостi ω , що вiдповiдає за обертання навколо вiсi симетрiї частинки.

Описаний загальний пiдхiд має тi недолiки, що обертовi моменти не випи-

санi в явному виглядi. Це потребує додатково конкретизувати їх для випадку

взаємодiї жорсткого диполя iз зовнiшнiм магнiтним полем, з в’язким середови-

щем та термостатом. Крiм того, для чисельного аналiзу, особливо у стохасти-

чному випадку, систему рiвнянь потрiбно звести до рiвнянь першого порядку

в яких похiднi будуть лiворуч вiд знака рiвностi. Тому слiд звернути увагу на

бiльш простi пiдходи, якi вiдразу оперують з конкретними виразами для вза-

ємодiї. Якщо вважати, що наночастинка є сферичною, має однорiдну густину,

i момент iнерцiї I , то у векторному виглядi рiвняння руху може бути подане

вiдповiдно роботi Хола та Бузенберга [89].

Момент сили тертя пiд час обертання такої частинки тут подається у ви-

глядi 8ηπR3(12ω0 − ω) , де η – в’язкiсть рiдини, R – радiус наночастинки з

вмороженим магiнтним моментом, ω0 – складова, що враховує обертання самої

рiдини в процесi обертання частинки, якою дуже часто нехтують пiд час роз-

ширення моделi на випадок врахування термостату або колективних ефектiв,

зумовлених диполь-дипольною взаємодiєю. Момент, зумовлений зовнiшнiм ма-

гнiтним полем H = H(t) визначається як m ×H , де m – магнiтний момент

диполя, а символ × означає векторний добуток. Тодi використовуючи основ-

не рiвняння динамiки обертального руху, або рiвняння балансу моментiв, яке є

аналогом другого закону Ньютона для обертового руху, можна записати

I
dω

dt
= 8ηπR3

(1
2
ω0 −ω

)
+m×H. (1.6)
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Останнє рiвняння доповнюється кiнематичним рiвнянням, або умовою оберта-

ння жорсткого твердого тiла у виглядi

dm

dt
= ω×m, (1.7)

i у пiдсумку система рiвнянь (1.6), (1.7) дозволяє як аналiтичне розв’язання для

окремих випадкiв, так i чисельне моделювання у детермiнiстичному наближен-

нi. Наприклад, коли знехтувати iнерцiйним доданком, що часто здiйснюється в

таких випадках через малий розмiр наночастинок, якi моделюються жорсткими

диполями, та у припущеннi, що поле, яке дiє на частнику є постiйним, рiвняння

руху можна записати системою диференцiальних рiвнянь

dθ

dτ
= 4ηπω0R

3/mH − sinψ sin θ cscφ, (1.8a)

dφ

dτ
= sinψ cos θ cosφ− cosψ sinφ. (1.8b)

У даному випадку ψ є кутом мiж векторами H та ω0 , а τ = mHt/4ηπω0R
3 .

У випадку, коли обертання навколо магнiтного моменту не становить iнтересу,

можна припустити, що sinψ = 0 , i рiвняння (1.8) допускають пряме iнтегрува-

ння. Отриманий розв’язок має простий вигляд

θ = 0.5ω0t+ C1, (1.9a)

φ = 2 arctan
[
C2 exp(−mHt/4ηπω0R

3)
]
. (1.9b)

Слiд зауважити, шо описаний пiдхiд дозволяє просте узагальнення на випадок

взаємодiї з термостатом.

1.2.2. Статистичний пiдхiд до опису поведнiнки частинки з вмороженим

моментом у рiдинi

Вiдповiдно до [44] статистичнi властивостi обертового руху частинки з вмо-

роженим моментом описуються залежною вiд часу функцiєю розподiлу P (u, t) ,

де u = m/m . Дана функцiя повинна задовольняти вiдповiдному рiвнянню не-

перервностi.
∂P

∂t
+ div

(
W
du

dt

)
= 0 (1.10)
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Зауважимо, що додатковою умовою тут є умова нормування
∫
P (u, t)du = 1 .

Для встановлення явного вигляду рiвняння для P (u, t) , потрiбно використати

рiвняння руху (1.6), (1.7), яке для випадку малих частинок, коли моментом

iнерцiї можна знехтувати, набуває спрощеного вигляду

du

dt
= −mH

6ηV
(u× (u× h)), (1.11)

де h = H/H , V – об’єм наночастинки. Iз врахуванням виразу для енергiї

W = −mHuh останнiй вираз можна подати в операторному виглядi

du

dt
=

1

6ηV
(u× ĴW ), (1.12)

де

Ĵ =

(
u× ∂

∂u

)
. (1.13)

Врахування взаємодiї з термостатом виражається через доданок до енергiї, що

вiдповiдає ентропiї у статистичнiй iнтерпретацiї

W ⇒ W + kBT lnP, (1.14)

де kB – стала Больцмана, T – термодинамiчна температура. Тодi рiвняння

(1.13) переписується як

du

dt
=

1

2τB
(u× Ĵ)

(
W

kBT
+ lnP

)
, (1.15)

де τB = 2V η/kBT – час релаксацiї Броуна (див. деталi [43]). У рiвноважних

умовах розв’язок рiвняння (1.15) має задовольняти розподiлу Больцмана

P0(u) = Z−1
0 exp (−W/kBT ) , Z0 =

∫
exp (−W/kBT ) du (1.16)

Можливiсть виконання останнiх умов автори трактують як пiдтвердження

справедливостi замiни (1.14). Далi рiвняння неперервностi (1.10) трансформує-
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ться до бiльш конкретного вигляду

Div

(
P
du

dt

)
≡ ∂

∂u

(
P
du

dt

)
=

1

2τB

∂

∂u

[(
u× P Ĵ

)( W

kBT
+ lnP

)]

=
1

2τB

(
∂

∂u
× u

)
P Ĵ

(
W

kBT
+ lnP

)
, (1.17)

де було використано циклiчну перестановку елементiв змiшаного добутку та

властивостi диференцiальних операторiв. У кiнцевому пiдсумку було записано

Div

(
P
du

dt

)
=

1

2τB
ĴP Ĵ

(
W

kBT
+ lnP

)
. (1.18)

або з врахуванням того, що ∂
∂u(P

du
dt ) =

∂P
∂u

du
dt + P ∂2u

∂u∂t =
∂P
∂t

2τB
∂P

∂t
= ĴP Ĵ

(
W

kBT
+ lnP

)
. (1.19)

Далi зазначається, що пiд час розкриття диференцiальних операторiв магнiтна

енергiя поводить себе аналогiчно до моменту сили, що дiє на наночастинку зi

сторони поля, остаточний векторний вигляд рiвняння для щiльностi ймовiрностi

записується як

2τB
∂P

∂t
= ĴP Ĵ[lnP − κ(u× h)] (1.20)

де κ = mH/kBT – спiввiдношення мiж магнiтною та тепловою енергiєю, ве-

личина, що буде застосовуватися далi. Дане рiвняння в лiтературi називають

рiвнянням Фоккера-Планка, а наведений спосiб його отримання є не єдиним. У

сферичних координатах останнє рiвняння подається як

2τB sin θ
∂P

∂t
=

∂

∂θ

[
sin θ

(
∂P

∂θ
+ κ sin θP

)]
+

1

sin θ

∂2P

∂φ2
. (1.21)

Стацiонарним розв’язком рiвняння (1.20) є

P0 =
κ

4π sinhκ
exp(κx), x = (u · h) = cos θ. (1.22)

Вiдзначимо, що статистичний пiдхiд вимагає застосування бiльш складних ана-

лiтичних та чисельних методiв для отримання результатiв. Тому вiдомi випадки

iнтерпретацiї взаємодiї з термостатом за допомогою концепцiї ефективних сил,
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коли результуюче рiвняння руху є детермiнiстичним та не мiстить стохастичних

компонентiв. Вигляд такого рiвняння установлюється з аналiзу властивостей

наближених розв’язкiв рiвняння Фоккера-Планка. Такий пiдхiд є наближеним

та має обмежену область застосування, однак вiн зустрiчається у лiтературi.

Так, зокрема такi наближенi детермiнiстичнi рiвняння були отриманi, напри-

клад, у роботах [90, 91] i використовувалися для чисельних дослiджень порiв-

няно нещодавно [92, 93].

1.3. Взаємодiя частинки з вмороженим моментом iз зовнiшнiм

полем

1.3.1. Квазiрiвноважне наближення

Достатньо простий опис проблеми вiдгуку феромагнiтної наночастинки,

завислої у рiдинi на змiнне зовнiшнє поле можна отримати в рамках квазiста-

цiонарного наближення, коли можна вважати, що магнiтна енергiя багато мен-

ша за теплову i користуватися висновками, отриманими для випадку теплової

рiвноваги [68]. У адiабатичному наближеннi, коли нехтується теплообмiном iз

зовнiшнiм середовищем, вся робота δA = Hdm перетворюється на прирiст вну-

трiшньої енергiї. За один цикл магнiтний момент та зовнiшнє поле повторюють

свої значення. Тому користуючись iнтегруванням частинами, змiни внутрiшньої

енергiї можна подати як

∆W = −
∮

mdH. (1.23)

Якщо зовнiшнє поле змiнюється перiодично H = H0 cosΩt = Re[H0e
iΩt] ,

намагнiченiсть зручно подати за допомогою концепцiї комплексної магiнтної

сприйнятливостi χ = χ′ − iχ′′ . Тут χ′ – так звана синфазна компонента, а χ′′

– протифазна компонента сприйнятливостi. Результуюча намагнiченiсть при

цьому складатиме m(t) = Re[χH0e
iΩt] = H0(χ

′ cosΩt− χ′′ sinΩt) . Це дозволяє

переписати вираз 1.23 як

∆W = 2χ′′H2
0

∫ 2π/Ω

0

sin2Ωtdt, (1.24)

з якого вираз для потужностi втрат набуває простого вигляду

Q = 0.5χ′′H2
0Ω, (1.25)
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Явний вигляд уявної частини комплексної магнiтної сприйнятливостi χ′′ був

встановлений з релаксацiйного рiвняння послуговуючись поняттям середнього

часу релаксацiї τR

χ′′ = χ0
ΩτR

1 + (ΩτR)2
, (1.26)

де час релаксацiї розраховується за допомогою вiдомих часiв релаксацiї Броуна

τB та Неєля τN (змiст даних величин та деталi методики розрахунку добре

описанi у [43])
1

τR
=

1

τB
+

1

τN
. (1.27)

Варто зауважити, що величина τB вiдповiдає за обертання наночастинки

як цiлого, а величина τN – за обертання магнiтного моменту всерединi нано-

частинки. В квазiрiвноважному наближеннi формули для розрахунку цих ве-

личин вiдомi. Однак, слiд згадати, даний пiдхiд дає обґрунтованi результати

лише у випадку коли основною взаємодiєю є взаємодiя наночастинки з термо-

статом. Це обмеження є досить суттєвим, оскiльки, як буде показано далi, для

високоанiзотропних наночастинок радiусом 10-15 нм, якi часто застосовуються

на практицi, магнiтна енергiя вже є порiвнюваною з тепловою.

1.3.2. Випадок довiльного спiввiдношення мiж магнiтною та тепловою

енергiями

У загальному випадку аналiз потребує встановлення статистичних

властивостей обертових координат наночастинки за допомогою рiвня-

ння Фоккера-Планка. Для циркулярно-поляризованого поля у виглядi

H = H0(cosΩt, sinΩt, 0) такий аналiз був здiйснений у роботах [94, 95]. Осо-

бливiстю пiдходу було використання системи координат, що обертається ра-

зом iз зовнiшнiм полем. Магнiтна енергiя в цьому випадку записувалася як

W = −mH0 sin θ cosψ , де ψ = φ − Ωt . Статистичнi властивостi наночастинки

описуються залежною вiд часу густиною ймовiрностi P (u, t) . Функцiя P (u, t)

є розв’язком вiдповiдного рiвняння Фоккера-Планка, аналогiчному до (1.19),

що для систем координат, яка обертається разом з полем, має вигляд

2τB

[
∂

∂t
− (ΩĴ)

]
P = ĴP Ĵ

(
W

kBT
+ lnP

)
. (1.28)
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Стацiонарний розподiл, що вiдповiдає рiвнянню (1.28) шукається у виглядi ряду

P (θ, ψ) =
∞∑

ℓ=0

k=ℓ∑

k=−ℓ
bℓ,kYℓ,k(θ, ψ). (1.29)

вiдносно сферичних гармонiчних функцiй Yℓ,k(θ, ψ)

Yℓ,k(θ, ψ) = (−1)k

√
(2ℓ+ 1)(ℓ− k)!

4π(ℓ+ k)!
Pk
ℓ (cos θ)e

ikψ, (1.30)

за умови, що −ℓ ≤ k ≤ ℓ, Y ∗
ℓ,k = (−1)kYℓ,−k . Пiдстановкою виразiв (1.30) (1.30)

у рiвняння (1.28) дозволяє отримати нескiнченну множину рекурентних алге-

браїчних рiвнянь

− 2ikΩτBbℓ,k + ℓ(ℓ+ 1)bℓ,k =

κ

2

[
(ℓ+ 1)

√
(ℓ− k − 1)(ℓ− k)

(2ℓ− 1)(2ℓ+ 1)
bℓ−1,k+1+ℓ

√
(ℓ+ k + 2)(ℓ+ k + 1)

(2ℓ+ 1)(2ℓ+ 3)
bℓ+1,k+1

− (ℓ+ 1)

√
(ℓ+ k − 1)(ℓ+ k)

(2ℓ− 1)(2ℓ+ 1)
bℓ−1,k−1−ℓ

√
(ℓ− k + 2)(ℓ− k + 1)

(2ℓ+ 1)(2ℓ+ 3)
bℓ+1,k−1

]

(1.31)

У подальшому запропоновано розв’язувати цi рiвняння чисельно. Однак най-

бiльший iнтерес має коефiцiєнт b1,1 , який визначає двi проекцiї магнiтного мо-

менту: проекцiю на напрям поля e|| , та на перпендикуляр до нього e⊥ як

e|| = 〈sin θ cosψ〉 = −
√

8π

3
Reb1,1, (1.32a)

e⊥ = 〈sin θ sinψ〉 =
√

8π

3
Imb1,1. (1.32b)

Для випадку великих температур, або малих амплiтуд поля (κ ≪ 1 ) середнє

значення проекцiї одиничного вектора магнiтного моменту на площину поля-

ризацiї поля визначається як

e = e|| − ie⊥ =
κ

3

1

1 + iΩτB
(1.33)
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Нарештi, у випадку без теплового шума компонента e⊥ має точний вираз e⊥ =

2ΩτB , а для низькочастотної межi без достатнього обґрунтування пропонується

наступний вираз для зазначеної компоненти

e|| = Ωτ⊥L(κ), (1.34)

де L(κ) = coth(κ) − 1/κ – функцiя Ланжевена, а τ⊥ час релаксацiї за умови

прикладання постiйного поля (деталi знаходження подаються в [96]). Тут же

пропонується спрощений вираз для обчислення цього часу релаксацiї

τ⊥ =
2κL(κ)

κ− L(κ)
τB. (1.35)

Варто зауважити, що подiбний пiдхiд також застосовувався у роботах [44,97] у

випадку дiї лiнiйно-поляризованого поля, i функцiя густини ймовiрностi також

знаходилась у виглядi ряду, зi зведенням задачi до пошуку коефiцiєнтiв як

розв’язку системи алгебраїчних рiвнянь типу (1.32).

Потужнiсть втрат пiд час описаного руху описується з використанням озна-

чення приросту енергiї (1.23)

Q = 2πΩmH0〈sin θ sinψ〉/ρ = 2πΩmH0e⊥/ρ, (1.36)

де ρ – обємна густина матерiалу наночастинки. Однак, у подальшому даний

вираз перемасштабовується та питома потужнiсть втрат асоцiюється з виразом

Q = ΩκτBe⊥ .

1.4. Врахування дипольної взаємодiї

1.4.1. Результати аналiтичних наближень

Внаслiдок далекодiючого характеру мiжчастинкової дипольної взаємодiї,

дипольнi поля є другим фактором, що визначає вiдгук ферорiдини на зовнi-

шнi поля. Отже, ми стикаємося з необхiднiстю розв’язання проблеми багатьох

тiл. З цiєю метою використовуються кiлька наближених пiдходiв, а загаль-

ного развязку при цьому не iснує. Переважна бiльшiсть аналiтичних методiв

ґрунтуються на рiзних модифiкацiях методу середнього поля, а опис вiдгуку

на зовнiшнє поле проводиться в межах концепцiї магнiтної сприйнятливостi



45

χ = ∂m/∂H [98–102], див. бiльше результатiв у оглядi [103]. Всi зазначенi

методи витiкають з iдеї, запропонованої ще Вейєсом. Вiдповiдно моделi, для

простоти обчислення, наночастинка (жорсткий сферичний диполь) розгляда-

лась розмiщеною в сферичну порожнину, оточену однорiдним середовищем з

намагнiченiстю M . У цьому випадку локальне поле має перевизначатися як

H ⇒ H+M/3 . Тодi ввiвши нову змiнну κ′ = m(H +M/3)/kBT результуюча

намагнiченiсть системи заданою моделлю подається як

M =M0L(κ
′), (1.37)

де M0 – насичене значення намагнiченостi, а L(x) – визначена ранiше у по-

ясненнях до (1.34) функцiя Ланжевена. Магнiтна сприйнятливiсть вiдповiдно

до (1.37) має вигляд

χ =
∂M

∂H

∣∣
H=0

=
χL

1− χL/3
, (1.38)

де χL , в свою чергу визначається як –

χL =
∂ML

∂H

∣∣
H=0

=
1

3

M0m

kBT
, (1.39)

Аналогiчно для випадку дисперсного магнiтного середовища, що взаємодiє мiж

собою можна застосувати пiдхiд, який був запропонований Онсагером [104] для

поляризованих молекул. Тут вважалось, що сферичнi молекули займають по-

рожнини у середовищi зi сприйнятливiстю χ . Локальне поле, що дiє на кожну

молекулу − це сума поля порожнини плюс поле реакцiї, що паралельне факти-

чному загальному (постiйному та iндукованому) моменту молекули. В резуль-

татi установлюється зв’язок χL та χ

χL =
χ(3 + 2χ)

3(1 + χ)
. (1.40)

Для невеликих значень χL вирази (1.37) та (1.40) можна подати у виглядi ряду

χ = χL +
1

3
χ2
L ±

1

9
χ3
L + ..., (1.41)

де знак плюс вiдповiдає моделi Вейєса, а мiнус − моделi Онсагера. Велика

кiлькiсть подальших дослiджень часто мали результатом уточнену формулу
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для пошуку початкової сприйнятливостi. Наприклад, в роботi [100] запропоно-

ваний вираз χ = χL(1 +
4π
3 χL) .

Спроба врахувати кореляцiї напрямкiв магнiтних моментiв в геометри-

чно iдеалiзованих наближеннях була здiйснена в межах так званої моделi

hypernetted chain (HNC). Тут використовується складний аналiтичний апарат

кореляцiйних функцiй з використанням спiввiдношення Орнштейна-Цернiке

(Ornstein–Zernike) [105]. Подальший аналiз у так званому середньо-сферичному

наближеннi (mean spherical approximation) [106] дозволяє отримувати алгебра-

їчнi рiвняння для початкової сприйнятливостi у виглядi

χ =
χL

q(−x), χL = q(2x)− q(−x), q(x) = (1 + 2x)2

(1− x)4
, (1.42)

На жаль, вищенаведений пiдхiд не враховує належним чином кореляцiї

напрямкiв магнiтних моментiв найближчих сусiднiх наночастинок i можливе

формування структури, що обговорюється в [107–109]. Крiм того, пiд час дiї

перiодичного зовнiшнього поля важко застосувати пiдхiд середнього поля. На-

приклад, спостережуване на численних експериментах зростання квазiстати-

чної сприйнятливостi, зумовлене взаємодiєю, не означає збiльшення уявної ча-

стини комплексної сприйнятливостi, що пiдтверджується численними експери-

ментами з визначення питомого поглинання [72–77,77–79]. Тому, для коректно-

го обчислення розподiлу локальних дипольних полiв доцiльно використовувати

чисельне моделювання.

1.4.2. Потенцiали взаємодiї

Потенцiальна енергiя двох диполiв з магнiтними моментами mj та mi , що

знаходятся один вiд одного на вiдстанi rij , визначається вiдомим спiввiдноше-

нням

V d
ij =

3(mirij)(mjrij −mimj)

r3ij
, (1.43)

Окрiм диполь-дипольної в лiтературi зустрiчається низка короткодiючих

потенцiалiв. Наприклад, потенцiал ван дер Ваальса [40]

V vdW
ij = −A

′

6

[
2

l2r + 4lr
+

2

(lr + 2)2
+ ln

l2r + 4lr
(lr + 2)2

]
, (1.44)
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де 4lr = 2rij/Dcore − 2 – вiдстань мiж поверхнями частинок, вимiряна в їх

дiаметрах Dcore , A′ – константа взаємодiї.

До взаємодiї ван дер Ваальса додається стеричне вiдштовхування, зумов-

лене покриттям наночастинок (т. з. сурфактантом), що попереджує їх агрегацiю

V s
ij = −πDcoreσpkBT

2

[
2− lr + 2

∆D
ln
( 1 + ∆D

1 + lr/2

)
− lr

∆D

]
, (1.45)

де ∆D = 2δs/Dcore – вiдносна товщина шару сурфактанта ( δs – його абсолютна

товщина), σp – поверхнева густина сурфактанта.

Iншим способом опису вiдштовхування у електрично стабiлiзованiй рiдинi

є потенцiал Дебая

V D
ij = −

Q2
eff

4πε′rij
exp

−(rij −Dcore)

λd
, (1.46)

де Qeff – ефективний заряд наночастинок, ε′ – дiелектрична проникнiсть, λd
– характерна дебаївська довжина.

Нарештi, найбiльш розповсюджений та простий у розрахунках ролi сурфа-

ктанта в мiжчастинковiй взаємодiї є потенцiал Ленарда-Джонса

V LD
ij = −4V0

[(
D0

rij

)12

−
(
D0

rij

)6]
. (1.47)

тут V0 – феноменологiчна константа взаємодiї, D0 – характерна вiдстань, на

якiй потенцiал обертається на нуль. Даний потенцiал гарно описує вiдштовху-

вання пiд час зближення наночастинок, i дещо збiльшує притягання мiж ними,

якщо вiдстань бiльша за величину D0 .

Як правило, для реального моделювання застосовуються потенцiали (1.43)

та (1.47), якi визначають основнi взаємодiї.

1.4.3. Метод Монте-Карло

Найпростiшим в реалiзацiї метод, який може дозволити розраховувати пев-

нi характеристики, є метод Монте-Карло [110]. У даному випадку, пiд методом

Монте-Карло слiд розумiти iтерацiйну процедуру, на кожному кроцi якої ви-

падково змiнюється стан системи, а ймовiрнiсть прийняття нового стану про-

порцiйна до exp[∆Wi/(kBT )] де ∆Wi – змiна стану i− ої частинки. Зазначений

пiдхiд дозволяє знаходити рiвноважнi характеристики, але у випадку дiї зов-
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нiшнього поля його застосованiсть дуже обмежена. Однак, наприкiнцi 90-х та

початку 2000-х даний метод широко використовувався для вивчення спiнових

систем та систем наночастинок, зафiксованих у твердiй матрицi в рамках реа-

лiзацiї класичних моделей Iзiнга та Гейзенберга [111–117].

Основним недолiком методу Монте-Карло є вiдсутнiсть вiдповiдностi одно-

го кроку Монте-Карло реальному часовому промiжку, для подолання якого

пропонувалися рiзноманiтнi пiдходи. Одним з перших варто згадати пiдхiд Ка-

наi (Kanai) та Чарапа (Charap) [118] пiд час вивчення магнiтної динамiки ан-

самблю частинок з одноосьовою анiзотропiєю. Теоретична основа пiдходу по-

лягає в наступному. Магнiтнi моменти всiх частинок знаходяться в локаль-

них дипольних полях, отже, кожному магнiтному моменту вiдповiдає iндивi-

дуальне значення величини потенцiйного бар’єру для переорiєнтацiї. Середнiй

час життя τi магнiтного моменту вздовж напрямку, що вiдповiдає поточно-

му квазiрiвноважному стану системи, визначається законом Арренiуса-Нееля

τi = f−1
0 exp[∆Wi/(kBT )] , де f0 – деяка характерна частота системи. Протя-

гом певного малого у порiвняннi iз середнiм значенням τi часового iнтервалу

∆t , коли кiлькiсть переорiєнтацiй магнiтних моментiв багато менша загального

числа N частинок в ансамблi, переорiентацiї розглядались статистично незале-

жними. Згiдно з теоремою множення ймовiрностей, ймовiрнiсть переходу систе-

ми в iнший квазiрiвноважний cтан в цьому випадку дорiвнює 1− exp(−∆tZ) ,

де Z =
∑N

i τ
−1
i . Наступним етапом є генерування випадкового числа P ′ вiд 0

до 1, якому буде вiдповiдати промiжок часу ∆t = − ln(P ′)/Z . Переорiєнтацiя

напрямку частинки, що може вiдбутися за ∆t , приймається при цьому з ймовiр-

нiстю τ−1
i /Z . Здiйснюючи циклiчно вищеописану процедуру задану кiлькiсть

разiв, автори отримували часову еволюцiю системи.

Важливим моментом описаного алгоритму є те, що в деякому часовому

iнтервалi систему можна розглядати як сукупнiсть невзаємодiючих частинок,

що знаходяться пiд дiєю локальних полiв, якi незмiннi на даному iнтервалi.

Однак, даний метод має два недолiки: по-перше, не враховується залежнiсть

f0 вiд величини локального поля, по-друге, довiльнiсть вибору тимчасового

iнтервалу ∆t не вiдображає вiдмiннiсть в темпах релаксацiї залежно вiд етапу

релаксацiї. Цi моменти є принциповими з точки зору перенесення методологiї

на випадок наночастинок, завислих у рiдинi.
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У ходi подальших пошукiв групою авторiв [119, 120] був запропонований

так званий гiбридний метод, який поєднує в собi пряме iнтегрування системи

стохастичних рiвнянь руху i метод Монте-Карло. Автори виходили з того, що

iнформацiя про реальнi траєкторiї досягнення рiвноваги є вторинною, для опи-

су релаксацiї системи, можна застосовувати системи лiнеаризованих рiвнянь

Ландау-Лiфшиця, якими описується динамiка магнiтних моментiв. При цьому

динамiчнi кореляцiї напрямкiв магнiтних моментiв враховувалися в множни-

ках перед членами, що вiдповiдають за загасання. Поточнi прирощення коор-

динат кожного магнiтного моменту перебували з урахуванням як випадковостi

дiї ефективного теплового поля на систему, так i динамiчних кореляцiй мiж

напрямками моментiв. Рiшення про прийняття або вiдхилення тих чи iнших

змiн здiйснюється вiдповiдно до критерiїв методу Монте-Карло, описаних ви-

ще. Пiдхiд не є унiверсальним, та не дозволяє простого перенесення на випадок

моделювання завислих у рiдинi феромагнiтних наночастинок.

Зв’язок мiж кроком Монте-Карло i конкретними часовими iнтервалами

було також запропоновано в роботах [121, 122]. Цей зв’язок встановлено ви-

ходячи з порiвняння такої статистичної характеристики як дисперсiя для ве-

ктора магнiтного моменту, що здiйснює флуктуацiйний рух навколо рiвнова-

жного положення. Остання величина фактично задається конкретним алго-

ритмом моделювання. Подальша процедура чисельного моделювання анало-

гiчна описанiй вище, i ймовiрностi розраховуються у вiдповiдностi до величи-

ни exp[−∆Wi/(kBT )] . Далi автори використовують вiдому лiнiйну залежнiсть

дисперсiї вiд часу [123,124], конкретний вигляд якої установлюється з розв’язку

лiнеаризованого рiвняння Ландау-Лiфшиця.

Найбiльш переконливою спробою поставити у вiдповiднiсть кроку Монте-

Карло був пiдхiд, заснований на пошуку середнього часу досягнення випадко-

вим процесом заданого рiвня, та пов’язаної з ним щiльностi ймовiрностi пере-

орiєнтацiї мiж двома рiвноважними станами [38]. Ця щiльнiсть ймовiрностi по-

вязана з середньою кiлькiстю переорiєнтацiй за вибраний промiжок часу через

рiзничну схему кiнетичного рiвняння. За вибраний невеликий промiжок часу в

ансамблi може вiдбутися декiлька переорiєнтацiй. Для стабiльної роботи мето-

ду треба пiдбирати цей промiжок таким чином, щоб кiлькiсть переорiєнтацiй

була багато меншою за розмiр ансамблю, щоб не вносити за один крок надто

значних змiн у систему. Далi важливими є два зауваження. По перше, щiльнiсть
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ймовiрностi переорiєнтацiї магнiтного моменту буде визначатися величиною ло-

кального дипольного поля у мiсцi знаходження наночастинки. По друге, вибiр

конкретних наночастинок, намагнiченiсть яких змiнюється, вiдбувається у вiд-

повiдностi до ймовiрностi змiн: бiльш ймовiрнi змiни бiльш вiрогiднi, що i є

предметом випадкових випробувань в даному методi.

Звiсно, аналогiчний пiдходи можна розвинути стосовно ансамблiв ферома-

гнiтних частинок простим додаванням поступальної степенi вiльностi та взає-

модiї, зумовленої сурфактантом у виглядi (1.45) або (1.47). Першi роботи, де

це було реалiзовано почали з’являтися ще разом з першими персональними

комп’ютерами [125]. Звiсно, тодi мова не могла йти про моделювання вели-

ких ансамблiв, та для спрощення застосовувалися двовимiрнi моделi. Проте,

первиннi данi про кластерiзацiю та початкову магнiтну сприйнятливiсть стало

можливим отримувати з чисельного експерименту. Зокрема вдалося побачити,

що первинна крива намагнiчування в значнiй мiрi модифiкується взаємодiєю

та можливi значнi вiдхилення вiд закону Ланжевена, навiть з поправкою на

спробу врахувати взаємодiю методом середнього поля. Причиною тому є рi-

зна форма кластерiв. Далi, розвинута методика була узагальнена на випадок

полiдисперсних ферорiдин [126], де було показано, що рiзний розмiр сприяє

утворенню бiльш стiйких кластерiв, що призводить до зменшення магнiтної

сприйнятливостi. Дослiдження вищенаведених характеристик (таких як первi-

сна крива намагнiчування та магнiтна сприйнятливiсть) методом Монте-Карло

доволi регулярно було предметом роботи дослiдницьких груп по всьому свiту,

а результати публiкуватися в досить престижних журналах, навiть таких як

Physical Review Letters, див., наприклад, [109, 127].

Вiдсутнiсть часової квантифiкацiї кроку Монте-Карло не єдина проблема

пiд час моделювання ансамблю наночастинок, завислих у рiдинi. Так, для до-

статньо великих частинок та слабкого вiдштовхування, утворюються кластери,

якi, фактично, поводяться як один об’єкт i кожну складову вже не можна роз-

глядати як незалежну. В роботi [128] був запропонований пiдхiд, коли за один

крок Монте-Карло змiни вносились у положення саме кластера як цiлого. Це

дозволило зменшити час моделювання та пiдвищити його реалiстичнiсть. Ця

iдея знайшла подальший розвиток та була розширена на випадок полiдиспер-

сного ансамблю [129], а, також, була застосована для пояснення структурних

особливостей тонких плiвок, отриманих методом осадження [130].
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1.4.4. Метод молекулярної динамiки

Незважаючи на легку реалiзацiю та низьке споживання обчислювальних

ресурсiв, метод Монте-Карло є незастосованим у випадку наявностi залежних

вiд часу зовнiшнiх дiй. Тому для повного виконання задач даного дисертацiй-

ного дослiдження доцiльно послуговуватися iншим пiдходом – методом моле-

кулярної динамiки. Даний метод фактично являє собою низку технiк комп’ю-

терного моделювання для аналiзу, в першу чергу, фiзичних рухiв атомiв i моле-

кул. Метод дуже широко застосовується в хiмiчнiй фiзицi, матерiалознавствi та,

особливо, бiофiзицi для розрахунку властивостей органiчних сполук. На певно-

му реальному промiжок часу атомам або молекулам дають можливiсть змiню-

вати стан один одного за допомогою певних модельних потенцiалiв. У такий

спосiб у пiдсумку одержуються певне уявлення про часову еволюцiю системи.

Найчастiше фактичним результатом моделювання є траєкторiї атомiв i моле-

кул. Вiдповiдно, не зважаючи на квантово-механiчну природу мiкросвiту, метод

ґрунтується на iнтегруваннi рiвнянь руху: тобто вiн заснований на iнтегруваннi

зв’язаних рiвнянь Ланжевена для кожного елемента ансамблю [131, 132]. Саме

тому потенцiали взаємодiє за типом (1.43) та (1.47) у застосуваннi до атомiв i

молекул є модельними. Конструюються такi потенцiали штучно за емпiричними

даними, наприклад за даними ядерного магнiтного резонансу або кристалогра-

фiчних даних. Можливий хiмiчний зв’язок мiж атомами моделюють за допо-

могою ефективних сил пружностi на розтяг, згин або кручення. За вiдсутно-

стi хiмiчного зв’язку взаємодiя моделюється вже описаним ранiше потенцiалом

Ленарда-Джонса (1.47) [133].

Для вiдтворення реальної поведiнки реальних молекул у русi модельнi по-

тенцiали параметризуються вiдповiдно до зазначених експериментальних мето-

дiв та, на додачу, квантово-механiчних розрахункiв. Ця параметризацiя вклю-

чає визначення iдеальної жорсткостi та довжини пружин, що описують хiмi-

чний зв’язок та атомнi кути, визначення вiдповiдних елементарних зарядiв, що

використовуються для обчислення енергiй електростатичної взаємодiї, визна-

чення належних атомних радiусiв ван дер Ваальса тощо. Саме у сукупностi

цi параметри називаються «силовим полем», оскiльки вони описують внесок

рiзних атомних сил, що регулюють процес моделювання. У моделюваннi моле-

кулярної динамiки зазвичай використовують декiлька силових полiв, таких як
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AMBER [134], CHARMM [135] та GROMOS [136]. Вони принципово вiдрiзняю-

ться за способом їх параметризацiї, але, як правило, дають схожi результати.

У той самий час, даний числовий метод обмежений двома основними фа-

кторами. По-перше, використовуванi силовi поля все ж є модельними та неу-

нiверсальними. Цей недолiк в кожнiй конкретнiй ситуацiї може до певної мiри

виправлятись через залучення квантово-мехнаiчних розрахункiв та поєднання

їх iз класичними рiвняннями Ланжевена, як це було зроблено у роботi [137].

Тут дiлянки протеїну, що мiстили залiзо, яке вiдповiдало за каталiз, моделюва-

лися «з перших принципiв», або з рiвняння Шрьодiнгера. Не такi важливi для

предмету дослiджень iншi дiлянки молекули для спрощення обчислень моде-

лювалися в рамках класичних пiдходiв молекулярної динамiки. По-друге, дале-

кодiючий характер взаємодiє потребує великих обчислювальних потужностей.

Тому завжди присутнi обмеження або за часом моделювання, або за розмiром

ансамблю. Цi обмеження долаються постiйним розвитком обчислювальної по-

тужностi та широким застосуванням графiчних процесорiв для обчислень, про

що детальнiше буже сказано нижче.

Попри розширення областi застосування вже згаданого методу моделю-

вання «з перших принципiв», або DFT (density functional theory), метод мо-

лекулярної динамiки все ще залишається досить затребуваним iнструментом.

Так, на момент написання цiєї частини рукопису дисертацiї на сайтi провiдно-

го журналу Nature в роздiлi «Latest Research and Reviews» можна було зна-

йти низку посилань на нещодавнi дослiдження. Зокрема, у роботi [138] да-

ний метод застосовувався для вивчення взаємодiє терапевтичного препарату

з протеїнами нейронiв головного мозку пiд час запобiгання хворобi Паркiнсо-

на. У роботi [139] дослiджуються нелiнiйнi механiзми одномолекулярних реа-

кцiй з точки зору встановлення швидкостi подiбного класу реакцiй. Особливо-

стi каталiзу в присутностi суб-нанометрових кластерiв золота були дослiдженi

у роботi [140]. Iнформацiя постiйно оновлюється та доступна за посиланням

https://www.nature.com/subjects/molecular-dynamics.

Метод молекулярної динамiки легко застосовується до моделювання вла-

стивостей ансамблю феромагнiтних наночастинок, оскiльки вiдповiднi рiвняння

Ланжевена є вiдомими та обґрунтованими. Так, дана технiка має бiльш високi

вимоги як до обчислювального обладнання, так i до якостi програмного коду,

але вона не мiстить обмежень, що властивi методу Монте-Карло. Саме тому ме-
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тод молекулярної динамiки широко використовується для опису властивостей

ферорiдин. Найбiльш актуальний та розгорнутий опис застосування такого пiд-

ходу подано у роботi [141]. Вiдповiднi рiвняння руху було подано як

Miv̇i = Fi − 6πηRivi + Γ
T
i , (1.48a)

Jiω̇i = mi ×H− 6ηViωi + Γ
R
i . (1.48b)

де Mi – маса i -ої частинки, vi – швидкiсть i -ої частинки, Fi – сила, що дiє

на i -ту частинку, Ri – радiус i -ої частинки, Γ
T
i – випадкова функцiя, що вiд-

повiдає за трансляцiйнi флуктуацiї, де Γ
R
i – випадкова функцiя, що вiдповiдає

за флуктуацiї обертового характеру. Двi останнi функцiї апроксимуються бiлим

гаусiвським шумом з нульовим середнiм та кореляцiйною функцiєю, пропорцiй-

ною до дельта-функцiї Дiрака

〈ΓTiα(t)〉 = 0, 〈ΓRiα(t)〉 = 0 (1.49)

〈ΓTiα(t) · ΓTjβ(t)〉 = 36πηRikBTδijδαβδ(t− t′), (1.50a)

〈ΓRiα(t) · ΓRjβ(t)〉 = 36ηVikBTδijδαβδ(t− t′). (1.50b)

Сили Fi розраховуються як градiєнт потенцiалiв (1.43) та (1.47). Шляхом

чисельного iнтегрування рiвнянь (1.48) було розраховано осереднену намагнi-

ченiсть

〈m(t)〉 = 1

tsim

∫ t0+tsim

t0

(
1

Ve

N∑

i=1

mi(t)

)
, (1.51)

де i – iндекс конкретної наночастинки у рiдинi, N – їх кiлькiсть, Ve – об’єм

середовища. За допомогою (1.51) була визначена початкова магнiтна сприйня-

тливiсть та побудовано кривi початкового намангiчування для рiзних значень

концентрацiї частинок, що задається виразом

c =
N

Ve

πD3
0

6
, (1.52)

та характерної iнтенсивностi дипольної взаємодiї, що визначається виразом

Λ =
m2

4πkBD
3
0

. (1.53)
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Даний пiдхiд широко використовувався в подальших дослiдженнях. Так,

структура ферорiдни та первинна сприйнятливiсть вивчалися в роботах [141,

142]; у роботi [143] повiдомляється про чисельнi результати самоорганiзацiї та

фазових переходiв в агрегованих структурах; вплив розподiлу розмiрiв, ди-

намiчнi та структурнi ефекти вивчалися в [144, 145]; нарештi, спектри магнi-

тної сприйнятливостi та релаксацiйнi властивостi були дослiдженi чисельно

в [146, 147].

У той же час вплив дипольної взаємодiї на втрати потужностi дослiджу-

вався за допомогою моделi, заснованої на рiвняннi Ландау-Лiфшица, де врахо-

вується лише внутрiшня загасаюча прецесiя магнiтного моменту [148–151]. Цей

пiдхiд справедливий при деяких обставинах, але вiн використовується, в першу

чергу, через бiльш простi рiвняння руху. Тому роль дипольної взаємодiї в диси-

пацiї енергiї для наночастинок, завислих у в’язкiй рiдинi, залишається неясною

навiть у спрощених модельних розглядах.

1.4.5. Розрахунок дипольних полiв

Моделювання ферорiдин за допомогою методологiї, описаної вище, в пер-

шу чергу передбачає вирiшення задачi багатьох тiл (N -body problem), на що

однозначно вказує вид потенцiалiв (1.43), (1.47). Також, до такого класу задач

вiдносяться системи з гравiтацiйною взаємодiєю, системи заряджених частинок

тощо. Як вже згадувалось, проблемою, яка супроводжує моделювання таких

ансамблiв, є час розрахунку, який пропорцiйний до квадрату числа елементiв

(N2 ). Цей факт робить практично неможливим моделювання систем з вели-

кого числа елементiв iз застосуванням навiть дуже потужних персональних

комп’ютерiв. Час розрахунки можна зменшити, застосувавши традицiйнi роз-

подiленi обчислення, наприклад, з використанням кластерiв або суперкомп’ю-

терiв. Однак, таке рiшення має обмеження економiчного характеру, оскiльки

зазначенi системи досить дорогi та витратнi в обслуговуваннi.

Альтернативою до такого пiдходу може бути використання графiчних про-

цесорiв (GPU – Graphic Processing Unit). Графiчнi процесори є комплексом

однакових модулiв (т. зв. ядер), виконаних на одному кристалi, кожен з яких

призначений для виконання обмеженого набору математичних операцiй. Спо-

чатку данi пристрої застосовуються для високошвидкiсних розрахункiв, необ-

хiдних для реалiстичного вiдображення тривимiрних об’єктiв в режимi реаль-
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ного часу, тому GPU широко застосовуються в вiдеоадаптерах (або вiдеокар-

тах) персональних комп’ютерiв. Зростання ступеня деталiзацiї зображень тiсно

пов’язаний з ростом обсягiв обчислень, що постiйно стимулює зростання про-

дуктивностi GPU. У свою чергу, зростання продуктивностi забезпечується за

рахунок збiльшення числа ядер GPU. Тому сучаснi вiдеокарти мiстять десятки

тисяч ядер i забезпечують обчислювальну потужнiсть на порядок вище, нiж

у навiть у спецiалiзованих центральних процесорiв (CPU – Central Processing

unit).

З самого початку архiтектура GPU була орiєнтована на виконання пара-

лельних обчислень, що i послужило причиною використання GPU у завданнях,

якi вимагають великого обсягу однотипних обчислень – так званих загальних

розрахункiв. До недавнього часу створення програмних реалiзацiй, що вико-

ристовують можливостi GPU, вимагало спецiальних навичок i знань. Однак,

пiсля виходу технологiї Compute United Device Architecture (CUDA), продукту

вiдомого виробника вiдеокарт – компанiї NVIDIA, ситуацiя iстотно спростила-

ся [152]. Тепер органiзувати високопродуктивнi паралельнi обчислення можна

з використанням поширених мов програмування, таких як С/C++ або Fortran.

Усе вищесказане, разом з вiдносною дешевизною вiдеокарт, призвело до

того, що в даний час виконання розрахункiв з рацiональними числами на гра-

фiчних процесорах є напрямком, який дуже швидко розвиваються в областi

високопродуктивних обчислень. Наразi все бiльше суперкомп’ютерiв та класте-

рiв використовують для обчислення саме GPU [153–157], а графiчнi процесори

разом з технологiєю CUDA все частiше використовуються у методi молекуляр-

ної динамiки [153, 158–160].

З iншої сторони, досягти бiльшої продуктивностi можна застосуванням на-

ближених методiв обчислення дипольних полiв у кожнiй конфiгурацiї. Однак,

найбiльш очевиднi iдеї тут не будуть працездатним. Так, просте обмеження

радiусу взаємодiї нехтує далекодiючим характером дипольної взаємодiї, а ме-

тод середнього поля не буде враховувати кореляцiї напрямкiв магнiтних мо-

ментiв мiж найближчими частинками. Саме тому найбiльш вiдповiдним буде

так званий алгоритм Барнса-Хата [161], який застосовувався для моделювання

гравiтацiйної взаємодiї у галактиках. Вiн дозволяє, з однiєї сторони, врахува-

ти кореляцiї напрямкiв, а, з iншої, враховує всю конфiгурацiю ансамбля через

усереднення намагнiченостi тих наночастинок, що досить далекi вiд обраної.
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Шляхом розбиття усiєї областi на кубiчнi дiлянки та визначення їх кутового

розмiру по вiдношенню до вибраної наночастинки, забезпечується гарна алго-

ритмiзацiя та працездатнiсть пiдходу. Бiльш детально принцип дiї алгоритму

буде подано у наступних роздiлах.

Альтернативою алгоритму Барнса-Хата є так званий швидкий мультиполь-

ний метод (fast multipole method) [162]. У рамках даної технiки взаємодiя розра-

ховується одразу мiж групами наночастинок. Це дає переваги щодо часу роз-

рахункiв, однак нехтує важливими кореляцiями напрямкiв саме найближчих

частинок, що може вносити похибку у обчислення енергiї зовнiшнього поля,

яка поглинається ансамблем наночастинок. Саме тому в данiй роботi для на-

ближеноо обчислення полiв застосовується алгоритм Барнса-Хата.

1.5. Висновки до роздiлу 1

На пiдставi проведеного вище аналiзу можна стверджувати, що в рамках

моделi наночастинки з вмороженим моментом було вивчено багато феноменiв,

пов’язаних iз взаємодiєю ферорiдини iз зовнiшнiм змiнним полем та тим, як

характер вiдгуку визначається iндивiдуальним рухом кожної наночастинки у

ансамблi. Однак, наявнi результати не зважаючи на їх важливiсть, не утворю-

ють єдиної системи, що не дозволяє повною мiрою контролювати взаємодiю фе-

рорiдини з магнiтним полем у реальних застосуваннях. I тому бiльш детальнi

дослiдження дозволять вдосконалити технiчнi рекомендацiї стосовно викори-

стання систем ферромагнiтних частинок у рiзноманiтних галузях.

Послуговуючись моделлю феромагнiтної наночастинки з вмороженим ма-

гнiтним моментом, як до найбiльш розробленою у науковiй лiтературi, у дано-

му дисертацiйному дослiдженнi детально та з єдиних позицiй буде розгляну-

та взаємодiєю ферорiдини iз зовнiшнiм змiнним полем у детермiнiстичному та

стохастичному наближеннях. Також будуть розглянутi колективнi ефекти, що

виникають внаслiдок дипольної взаємодiї їх магнiтних моментiв. Така методо-

логiя дозволить, з однiєї сторони, декомпозитувати вплив регулярної складової,

термiчного збудження i колективної поведiнки на вiдгук ферорiдини на перi-

одичне поле. З iншої сторони, це найвiрнiший спосiб зрозумiти синергiю цих

факторiв з точки зору керування вiдгуком на зовнiшнi поля.

Опис детермiнiстичних ефектiв має, в першу чергу, методологiчну цiннiсть.

По-перше, точнi аналiтичнi результати детермiнiстичного наближення важли-
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вi для калiбрування подальших чисельних дослiджень у стохастичному та/або

багаточастинковому наближеннях. По-друге, детермiнiстичнi траєкторiї є вiд-

правною точкою аналiзу складної поведiнки у стохастичному та/або багаточа-

стинковому наближеннях, без чого неможливе глибинне розумiння динамiки та

оптимiзацiя параметрiв системи для отримання бажаного вiдгуку на зовнiшнi

впливи.

У стохастичному наближеннi буде реконструйовано ефективне рiвняння

Ланжевена, яке дозволить iстотно спростити подальше чисельне розв’язання,

як це було зроблено для випадку зафiксованої у твердiй матрицi наночастин-

ки [163]. Це особливо актуально з огляду на подальше розширення моделi на

багаточастинковий випадок, коли простота чисельної iнтерпретацiї буде крити-

чно важливою для швидкостi розрахункiв.

Нарештi, колективнi ефекти будуть дослiджуватися методом молекуляр-

ної динамiки. Тут, з метою створення надiйного числового iнструменту з ви-

соким потенцiалом модернiзацiї та адаптацiї до моделювання iнших складних

систем на вiдносно дешевому обладнаннi, буде використано ефективнi рiвня-

ння руху, застосовано технологiю CUDA [152] та алгоритм Барнса-Хата [161].

Це дозволить багатократно пiдвищити швидкiсть розрахункiв, яка зростатиме

з ростом продуктивностi вiдеокарт. Отриманий iнструмент дасть змогу просте-

жити взаємний вплив взаємодiї та теплових флуктуацiй, сформулювати вимоги

до параметрiв системи.
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2. МОДЕЛЬ НАНОЧАСТИНКИ З ВМОРОЖЕНИМ

МАГНIТНИМ МОМЕНТОМ: ОСНОВНI РIВНЯННЯ

2.1. Детермiнiстичне наближення: базовi рiвняння

Розглянемо наночастинку радiусом R , однорiдною густиною ρ i намагнi-

ченiстю M , яка зважена у рiдинi з в’язкiстю η . Ця частинка обертається в

рiдинi пiд дiєю магнiтного поля H = H(t) , яке у загальному випадку має

зовнiшню та дипольну складову H = H
ext +H

dip . Далi використовуються на-

ступнi припущення. По-перше, обмiнна взаємодiя мiж атомними магнiтними

моментами вважається домiнуючою. Тому модуль намагнiченостi |M| =M на-

ночастинки можна розглядати як постiйний параметр. По-друге, вважається,

що радiус частинки досить малий (менше декiлькох десяткiв нанометрiв), то-

му неоднорiдний розподiл намагнiченостi є енергетично несприятливим. Отже,

має мiсце однодоменний стан, який i характеризується заданою намагнiченi-

стю M = M(t) . I, по-третє, одноосьове магнiтне поле анiзотропiї вважається

достатньо сильним, щоб намагнiченiсть частинки була спрямована практично

вздовж цього поля. Тому намагнiченiсть M вважається жорстко зафiксованою

у кристалiчнiй решiтцi частинки. Наведенi припущення складають основу мо-

делi жорсткого диполя. Найпростiшим видом руху є обертальна динамiка, рiв-

няння для якої вперше згадуються в роботах [89,164]. Якщо знехтувати оберта-

нням рiдини, що оточує частнику, то динамiка частинок регулюється системою

рiвнянь:

Ṁ = ω×M, (2.1a)

Jω̇ = VM×H− 6ηVω. (2.1b)

Тут, ω = ω(t) – кутова швидкiсть частинки, крапка зверху означає похiдну

за часом, J = (2/5)ρV R2 – момент iнерцiї частинки, V = (4/3)πR3 – об’єм

частинки (ми пов’язуємо гiдродинамiчний об’єм частинки з власним об’ємом), а

× позначає векторний добуток. У безрозмiрному виглядi рiвняння (2.1) можна
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подати як

ṁ = ω×m,

ω̇ =
1

τ 20
m× h− 1

τr
ω,

(2.2)

де ω є кутова швидкiсть наночастинки, m = M/M – одиничний вектор ма-

гнiтного моменту наночастинки, h = H/M – безрозмiрний модуль поля, що

дiє на частинку, τ0 =
√
I/VM2 - характерний час вiдгуку наночастинки на

зовнiшнє поле, та τr = I/6ηV характерний час, що показує швидкiсть зага-

сання обертання, якщо зняти зовнiшню дiю. Треба вiдзначити, що для доста-

тньо великих часiв t ≫ τr спостереження виконується умова ω⊥m , оскiльки

ω ·m ∼ exp(−t/τr) .

У даному дослiдженнi гiдродинамiчна взаємодiя нехтується. Модель жорс-

ткого диполя широко використовується, незважаючи на те, що вона на думку

багатьох дослiдникiв є надмiрним спрощенням i не враховує низку ефектiв. Про-

те низка результатiв свiдчить, що гiдродинамiчна взаємодiя часто є не суттєвою.

Так, наприклад порiвняння результатiв чисельного моделювання з використа-

нням низки моделей рiзного ступеня складностi та деталiзацiї [165] вказують

на те, що рух рiдини може бути некритичним для структурних властивостей

ансамблiв феромагнiтних частинок. Iншим аргументом на користь використа-

ння простої моделi жорсткого диполя є наш намiр використовувати доступнi,

простi i дешевi апаратнi засоби для подальшого моделювання.

Далi припускається, що частинка збуджується зовнiшнiми перiодичними

магнiтними полями наступних типiв:

H
ext = Hm

[
ex cos(Ωt)+ey̺ sin(Ωt)

]
+ezH0z, (2.3a)

H
ext = ezHm cos(Ωt), (2.3b)

де ex , ey , ez є одиничними векторами декартових координат, Hm – амплiтуда

поля, Ω – частота поля, H0z – статичне поле прикладене вздовж осi z , та ̺
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Рис. 2.1. Схематичне зображення використаної моделi для випадку однiєї ча-
стинки. Зображено сферичний жорсткий диполь, його магнiтний момент, сфе-
ричнi та декартовi координатнi системи, а також зовнiшнi поля, що дiють на си-
стему. а – дiє циркулярно-поляризоване поле (2.3a). б – дiє лiнiйно-поляризоване
поле (2.3b).

– множник, який визначає тип поляризацiї (−1 ≤ ̺ ≤ 1 ). Основна концепцiя

моделi схематично зображена на Рис. 2.1а для циркулярно-поляризованого по-

ля (рiвняння (2.3a)) i на Рис. 2.1б для лiнiйно поляризованого поля (̺ = 1 ,

рiвняння (2.3b)).

2.1.1. Умови застосування детермiнiстичного наближення для моделi з

вмороженим магнiтним моментом

Використана система рiвнянь є справедливою у випадку, коли магнiтний

момент розглядається як "вморожений"в кристалiчну решiтку. Дане припуще-

ння має мiсце за виконання таких умов: Ha ≫ Hm та κ = VM2/kBT ≫ 1 ,

тут kB = 1.3807 · 10−16 см 2· г · с−2· К−1 – константа Больцмана, T – термо-

динамiчна температура). У вiдповiдностi до першої умови, магнiтний момент

практично не вiдхиляється вiд осi анiзотропiї пiд час дiї зовнiшнього поля. У той

самий час, остання умова дозволяє розглядати обертовi траєкторiї наночастин-

ки як практично регулярнi, та разом з першою умовою, виключає iстотнi вiд-

хилення магнiтного моменту вiд осi анiзотропiї завдяки тепловим активацiям.

Данi умови можуть бути справедливими для реальних умов. Так, наприклад,

для наночастинок магхемiту [166] з наступними параметрами: середнiй радiус
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R = 20nm , поле анiзотропiї Ha = 910 Е, намагнiченiсть M = 4.25 · 103 Гс, та

амплiтуди зовнiшнього поля Hm = 0.05Ha , вiдношення магнiтної та теплової

енергiї складає κ ≈ 12 . Тобто, ймовiрнiсть iстотних вiдхилень вiд детермiнi-

стичної траєкторiї буде дуже мала, а, значить, результати детермiнiстичного

наближення здатнi давати вiрнi результати.

Окрiм вимог до амплiтуди iснують також вимоги до частоти зовнiшнього

поля. По-перше, частота обмежена знизу. Навiть коли умова κ ≫ 1 виконує-

ться, слiд врахувати фактор часу очiкування. Якщо останнiй iстотно бiльший

вiд характерного часу броунiвської релаксацiї [43] τB = 3ηV/(kBT ) , то вiдхи-

лення вiд детермiнiстичної траєкторiї станеться з великою долею ймовiрностi.

Саме тому буде iснувати певна характерна частота ΩB = 1/τB = kBT/(3ηV ) ,

що встановлює порядок частот, за яких вже на одному перiодi поля тепловi

флуктуацiї таки здатнi суттєво спотворити картину. Вiдповiдно, поле, яке при-

кладається, повинно мати частоту, iстотно бiльшу вiд ΩB . Далi, адекватнiсть

до реальностi моделi жорсткого диполя може порушуватися протягом так зва-

ного часу релаксацiї Неєля τN = (Υ/π)−1/2 exp(Υ)(2αγHa)
−1 (тут α ≪ 1 –

безрозмiрна константа загасання, γ ≈ 1.76 · 107 рад · с−1· Гс−1 – гiромагнiтне

вiдношення) [34, 36], Υ = VMHa/(kBT ) . Даний факт зумовлює iснування ще

однiєї характерної частоти ΩN = 1/τN = 2αγHa(Υ/π)
1/2 exp(−Υ) , яка обмежує

дiапазон частот зовнiшнього поля зверху. Таким чином, у кiнцевому пiдсумку

маємо Ω ≫ max[ΩB,ΩN ] . Для вищезгаданих частинок магхемiту [166], та зна-

чень α = 0.01 and T = 310K , η = 5·10−2 П (що вiдповiдає людськiй кровi), мо-

жна легко пiдрахувати чисельнi значення ΩB ≈ 8.54·103 Гц та ΩN ≈ 2.08·10−96

Гц або, у кiнцевому пiдсумку, Ω ≫ 8.54 · 103 Гц.

У той самий час, частота зовнiшнього поля має бути також обмежена знизу.

Коли виконується умова Ha ≫ H , вiдчутнi вiдхилення магнiтного моменту

M вiд легкої вiсi стають ймовiрними на частотi, близькiй до резонансної [167]

Ωr = γHa , Ωr ≈ 2.55 · 109 Гц для наночастинок що розглядаються. Таким

чином, частотний iнтервал, в якому детермiнiстичне наближення забезпечує
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адекватнi реальностi результати складає Ω = (104 − 108) Гц. Данi величини

збiгаються з частотними параметрами поля, що застосовується у гiпертермiї.

2.1.2. Стохастичне наближення: основнi рiвняння

У випадку, коли розмiр частинок досить малий, лiвою частиною рiвняння

(2.1b), тобто доданком, що мiстить момент iнерцiї Jω , можна знехтувати для

частот поля у кiло-, мега- та, навiть гiгагерцовому дiапазонi, якi є найбiльш

цiкавими з практичної точки зору. Використовуючи це вже безiнерцiйне набли-

ження i припускаючи, що в системi ще дiє випадковий момент сил ξ = ξ(t) ,

який генерується термостатом, можна записати

ω =
1

6η
M×H+

1

6ηV
ξ. (2.4)

Пiдставимо останнiй вираз у рiвняння (2.1a), та отримаємо рiвняння

Ṁ = − 1

6η
M× (M×H)− 1

6ηV
M× ξ, (2.5)

яке описує стохастичне обертання частинок у в’язкiй рiдинi. Оскiльки нама-

гнiченiсть частинки M постiйна у часi, для подальших розрахункiв доцiльно

переписати рiвняння (2.5) у сферичних координатах.

θ̇ =
1

τ1
(hx sin θ cosφ+ hy sin θ sinφ + hz cos θ) cot θ

− 1

τ1

hz
sin θ

+

√
2

τ2
(ζy cosφ− ζx sinφ) , (2.6a)

φ̇ =
1

τ1 sin
2 θ

(hy cosφ− hx sinφ)

−
√

2

τ2

[
(ζx cosφ+ ζy sinφ) cot θ − ζz

]
. (2.6b)

Тут ζ = (12ηV kBT )
−1/2

ξ – перемасштабований випадковий момент сили,

kB – константа Больцмана, T – абсолютна температура, τ1 = 6η/M2 та
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τ2 = 6ηV/(kBT ) – характернi часи обертання частинок, iндукованого зовнi-

шнiм магнiтним полем i тепловим випадковим моментом сили, вiдповiдно. Де-

картовi компоненти ζν (ν = x, y, z ) являють собою незалежнi Гаусiвськi бiлi

шуми з нульовим середнiм значенням, 〈ζν〉 = 0 , i кореляцiйними функцiями

〈ζν(t)ζν(t′)〉 = ∆δ(t − t′) , де 〈·〉 означає осереднення за всiма реалiзацiями

Вiнеровських процесiв Wν(t) , якi й продукують шуми ζν , ∆ – безрозмiрна

iнтенсивнiсть шуму, та δ(t) – дельта-функцiя Дiрака.

2.1.3. Стохастичне наближення: рiвняння Фокера-Планка

Важливою особливiстю рiвнянь Ланжевена у формi (2.6) є те, що шуми

ζν мультиплiкативнi, тобто вони множаться на функцiї полярного та азиму-

тального кутiв θ i φ . Тому властивостi руху, отриманi за допомогою таких

рiвнянь, можуть залежати вiд iнтерпретацiї шумiв, що, в свою чергу (див., на-

приклад, у [168, 169]), може ускладнити подальшi дослiдження. На противагу,

властивостi деяких багатовимiрних систем можуть не залежати вiд iнтерпре-

тацiї шумiв [170], що вiдкриває можливостi для подальшого спрощення. Для

цього розглянемо проблему стохастичного обертання частинки з iншої точки

зору, а, саме, зi статистичної [3].

Спершу, перепишемо систему стохастичних рiвнянь (2.6) у виглядi

ȯi = fi(o, t) +

3∑

j=1

gij(o)ζj. (2.7)

Тут oi ( i = 1, 2 ) є компонентами 2 × 1 матрицi [двохкомпонентний вектор

o = o(t) ] (oi) = ( o1o2 ) з o1 = θ та o2 = φ , а доданок, що вiдповiдає за знос

fi(o, t) складає елементи 2× 1 матрицi

(fi) = − 1

τ1




∂w/∂o1

sin−2 o1 ∂w/∂o2


 (2.8)
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де w = W/VM2 , W = −M · H – магнiтна енергiя, або т.з. енергiя Зеємана,

ζ1 = ζx(t) , ζ2 = ζy(t) , ζ3 = ζz(t) , та функцiї gij(o) є елементами 2× 3 матрицi

(gij) = −
√

2

τ2




sin o2 − cos o2 0

cot o1 cos o2 cot o1 sin o2 −1


 . (2.9)

Далi, щоб розписати рiвняння (2.7), спочатку припускаємо, що прирощення

δoi = oi(t + τ) − oi(t) змiнних oi за умови, що τ ≪ min{τ1, τ2} визначаються

як

δoi = fi(o, t)τ +

3∑

j=1

gij[o(t+ λjτ)]δWj, (2.10)

де λj ∈ [0, 1] – параметри, якi характеризують дiю бiлого шуму ζj , та

δWj =Wj(t+ τ)−Wj(t) – прирощення вiнеровських процесiв, Wj(t) , якi гене-

руються шумами ζj . Оскiльки цi шуми вважаються незалежними i статистично

еквiвалентними, прирiст δWj може повнiстю характеризуватися двома умова-

ми

〈δWj〉 = 0, 〈δWjδWl〉 = ∆δjlτ (2.11)

де δjl – дельта-символ Кронекера. Нарештi, якщо прийняти до уваги той факт,

що ok(t+ λjτ) ≈ ok(t) + λjδok та розписати останнiй доданок у рiвняннi (2.10)

з лiнiйною точнiстю вiдносно τ , отримаємо

δoi = fi(o, t)τ +
3∑

j=1

gij(o)δWj

+

2∑

k=1

3∑

j,l=1

λj
∂gij(o)

∂uk
gkl(o)δWlδWj. (2.12)

Таким чином, стохастичнi рiвняння (2.7) стали визначеними для рiзничної схе-

ми (2.12), в якiй дiя шумiв враховується не лише завдяки прирощенням δWj
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вiнеровських процесiв, згенерованих шумами ζj , але й також завдяки параме-

тру λj , який реалiзує додатковий зв’язок системи з бiлими шумами. Оскiльки

останнiй доданок у правiй частинi рiвняння (2.12) має порядок першого сту-

пеня τ [порiвняно з (2.11)], такий зв’язок може суттєво змiнити статистичнi

властивостi величини oi . Хоча випадки, в яких λj = 0, 1/2, та 1, що вiдпо-

вiдає iнтерепретацiям рiвнянь Ланжевена за Iто [171], Стратоновича [172], та

Климонтовича [173] вiдповiдно, що найчастiше використовуються, будь-якi iн-

шi значення λj є дозволеними з математичної точки зору. Таким чином, вибiр

параметрiв λj у рiвняннях (2.6) може бути здiйсненим з фiзичних мiркувань,

як буде показано нижче.

Тепер, використовуючи рiвняння (2.11) та (2.12), а, також, дворiвневу про-

цедуру осереднення [174], ми визначаємо рiвняння Фокера-Планка, що вiдпо-

вiдає рiвнянню Ланжевена (2.7). Введемо залежну вiд часу щiльнiсть ймо-

вiрностi для обертових станiв наночастинки P = P (O, t) де o(t) = O як

P = 〈δ (o(t)−O)〉 , де O є матрицею-вектором з постiйними компонентами O1

and O2 . Далi, прямими обчисленнями, аналогiчними до поданих у роботi [170]

отримуємо шукане рiвняння Фоккера-Планка у наступному виглядi:

∂

∂t
P +

2∑

i=1

∂

∂Oi

(
fi(O, t) + f̃i(O)

)
P

− ∆

2

2∑

i,k=1

3∑

j=1

∂2

∂Oi∂Ok
gij(O)gkj(O)P = 0, (2.13)

де

f̃i(O) = ∆
2∑

k=1

3∑

j=1

λj
∂gij(O)

∂Ok
gkj(O) (2.14)

є додатковими, iндукованими шумом, зносовi доданки, якi залежать вiд iнтер-

претацiї шуму (тобто, вiд параметрiв λj ) в стохастичних рiвняннях (2.7). Вар-

то зазначити тим не менше, що оскiльки шум ζ3 є адитивним, i тому доданки
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∂gi3(O)/∂Ok = 0 , та, як наслiдок, i щiльнiсть ймовiрностi P не залежать вiд

λ3 .

Якщо безрозмiрна магнiтна енергiя w не залежить вiд часу, то виконую-

ться умови fi(O, t) = fi(O) та, як наслiдок, P прямує до рiвноважного значе-

ння P0 = P0(O) as t→ ∞ . У цьому окремому випадку рiвняння (2.13) для P0

набуває вигляду

2∑

i=1

∂

∂Oi

(
fi(O) + f̃i(O)

)
P0

− ∆

2

2∑

i,k=1

3∑

j=1

∂2

∂Oi∂Ok
gij(O)gkj(O)P0 = 0. (2.15)

Природно припустити, що розв’язком цього рiвняння є щiльнiсть ймовiрностi

Больцмана, яка для h = 0 може бути записана у вiдомiй формi.

P0 =
1

4π

κhz
sinh(κhz)

sinO1 e
κhz cosO1, (2.16)

Легко побачити, що введений ранiше параметр κ є нiчим iншим, як вiдношен-

ням характеристичних часiв κ = τ2/τ1 = M2V/(kBT ) . Пiдстановкою рiвняння

(2.16) у рiвняння (2.15) та використовуючи означення (2.8) та (2.9), прямими

обчисленнями отримуємо

λ1 + λ2 − 1 +
κhz
∆

[2 + ∆(λ1 + λ2 − 3)] cosO1

− (λ2 − λ1) cos(2O2)

(
4

sin2O1

+ κhz cosO1 − 1

)

+
(κhz)

2

∆
(∆− 1) sin2O1 = 0. (2.17)

Ця умова виконується для всiх можливих значень змiнних O1 and O2 (0 ≤
O1 ≤ π, 0 ≤ O2 < 2π ) та параметру κhz (0 ≤ κhz <∞ ), тобто, рiвняння (2.16)
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є ров’язком рiвняння Фокера-Планка (2.15), якщо лише

∆ = 1, λ1 = λ2 =
1

2
. (2.18)

Таким чином, рiвняння (2.6) з гаусовими бiлими шумами одиничної iнтенсивно-

стi iнтерпретуються в сенсi Стратоновича, випадковi обертання наночастинок

характеризуються статистикою Больцмана для достатньо великих значень часу

спостереження.

Далi, з урахуванням умов (2.18) та введенням для зручностi нових змiнних

Θ = O1 and Φ = O2 , рiвняння Фоккера-Планка(2.13)може бути переписане у

такому виглядi

∂P

∂t
− 1

τ1

∂

∂Θ

(
∂w

∂Θ
− 1

κ
cotΘ

)
P − 1

τ1 sin
2Θ

∂

∂Φ

(
∂w

∂Φ
P

)

− 1

τ2

(
∂2

∂Θ2
+

1

sin2Θ

∂2

∂Φ2

)
P = 0. (2.19)

або розписавши частиннi похiднi вiд енергiї у явному виглядi

∂P

∂t
+

+
1

τ1

∂

∂Θ

[(
hx cosΦ + hy sinΦ

)
cosΘ− hz sinΘ

+
cotΘ

κ

]
P +

1

τ1 sin
2Θ

∂

∂Φ

(
hy cosΦ− hx sinΦ

)
P

− 1

τ2

∂2P

∂Θ2
− 1

τ2

1

sin2Θ

∂2P

∂Φ2
= 0, (2.20)

Ми припускаємо, що розв’язок P = P (Θ,Φ, t) цього рiвняння є нормованим,

тобто,

∫ π

0

dΘ

∫ 2π

0

dΦP (Θ,Φ, t) = 1, (2.21)

та задовольняє початковим умовам P (Θ,Ψ, 0) = δ(Θ−Θ0)δ(Φ−Φ0) with Θ0 =

θ(0) and Φ0 = φ(0) .
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2.1.4. Стохастичне наближення: ефективнi рiвняння Ланжевена

Згiдно з наведеними вище результатами, основнi рiвняння Ланжевена (2.6)

слiд iнтерпретувати в сенсi Стратоновича. Завдяки цьому, а також тому, що

система двох рiвнянь (2.6) мiстить три Гаусiвських бiлих шуми, дослiдження

динамiки обертання наночастинок за допомогою чисельного розв’язання цих

рiвнянь не є цiлком практичним. Тому зручно замiсть рiвнянь (2.6) використо-

вувати систему ефективних рiвнянь Ланжевена, що задовольняють наступним

вимогам. По-перше, статистичнi властивостi розв’язкiв базових i ефективних

рiвнянь повиннi бути однаковими, а по-друге, ефективнi рiвняння повиннi iн-

терпретуватися в сенсi Iто та мiстити два, а не три незалежнi гаусовi бiлi шуми.

Показано, що вiдповiдну систему ефективних рiвнянь Ланжевена можна запи-

сати як

θ̇ = − 1

τ1

∂w

∂θ
+

1

τ2
cot θ +

√
2

τ2
µ1,

φ̇ = − 1

τ1 sin
2 θ

∂w

∂φ
+

√
2

τ2

1

sin θ
µ2,

(2.22)

або пiсля подання похiдних вiд безрозмiрної енергiї за кутовими координатами

в явному виглядi

θ̇ =
1

τ1

(
hx cosφ+ hy sinφ

)
cos θ − 1

τ1
hz sin θ

+
1

τ2
cot θ +

√
2

τ2
µ1, (2.23a)

φ̇ =
1

τ1

(
hy cosφ− hx sinφ

) 1

sin θ

+

√
2

τ2

1

sin θ
µ2, (2.23b)

де µi = µi(t) ( i = 1, 2 ) незалежнi Гаусiвськi бiлi шуми з нульовим сере-

днiм 〈µi(t)〉 = 0 , та кореляцiйною функцiєю, пропорцiйною до дельта-функцiї,

〈µi(t)µi(t′)〉 = δ(t− t′) . Зазначимо, що аналогiчна система ефективних рiвнянь
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Ланжевена, що вiдповiдає рiвнянню Ландау-Лiфшица-Гiлберта, описує стоха-

стичну динамiку намагнiченостi в однодоменних феромагнiтних наночастинках,

вбудованих у тверду матрицю, була запропонована в роботi [163], та для опису

обертальної динамiки феромагнiтних часток у рiдинах в роботi [175].

У вiдповiдностi до результатiв роботи [175], щiльнiсть ймовiрностей

розв’язкiв рiвнянь (2.23) задовольняє рiвнянню Фокера-Планка (2.19). Як наслi-

док, обертальнi властивостi феромагнiтних наночастинок можуть бути описанi

або вiдповiдно до спiввiдношень (2.6), iнтерпретованими в сенсi Стратоновича,

або, що еквiвалентно, рiвняннями (2.23), iнтерпретованими в сенсi Iто. Чудо-

ва особливiсть останнього рiвняння полягає в тому, що, незалежно вiд їх iн-

терпретацiї, вiдповiдне рiвняння Фоккера-Планка задано рiвнянням (2.19). В

останньому можна переконатися, якщо переписати рiвняння (2.23) у формi

ȯi = Fi(o, t) +
2∑

j=1

Gij(o)µj, (2.24)

де

(Fi) = − 1

τ1



∂w/∂o1 − (1/κ) cot o1

sin−2 o1 ∂w/∂o2


 (2.25)

та

(Gij) =

√
2

τ2



1 0

0 1/ sin o1


 , (2.26)

та з урахуванням того, що

2∑

k=1

∂Gij(o)

∂ok
Gkj(o) = 0 (2.27)

що має мiсце для усiх i та j . Це означає, що [170] [див. також рiвняння (2.13)

та (2.14)] рiвняння Фокера-Планка, яке вiдповiдає рiвнянню (2.23), тобто, рiв-
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няння (2.19), не залежить вiд парамтерiв λj якi забезпечують кiлькiсний сенс

iнтерпретацiї стохастичних рiвнянь (2.23). Хоча цей висновок очевидний для

λ1 (тому що шум µ1 є адитивним), незалежнiсть рiвняння (2.19) вiд λ2 є дово-

лi неочiкуваною (оскiльки шум µ2 є мультиплiкативним). Зазначимо в цьому

контекстi, що, на вiдмiну вiд одномiрного випадку, завжди iснує клас багато-

вимiрних рiвнянь Ланжевена з мультиплiкативними Гауссiвськими бiлими шу-

мами, iнтерпретацiя яких не впливає на вiдповiднi рiвняння Фоккера-Планка.

Отриманi вище результати показують, що рiвняння (2.23) належать до цього

унiкального класу рiвнянь Ланжевена.

У статистичному сенсi останнi рiвняння еквiвалентнi початковим рiвнян-

ням руху (2.6). У той же час, рiвняння (2.23), на вiдмiну вiд рiвнянь (2.6),

не мiстять тих доданкiв, що складаються з функцiй кутових аргументiв, по-

множених на шуми, якi вiдповiдають за тепловi збурення тих же самих (що

принципово) кутових координат. Iншими словами, хоч рiвняння (2.23b) фор-

мально мiстить мультиплiкативний шум, але тут шум, що вiдповiдає за тепловi

коливання азимутального кута φ множиться на функцiю вiд полярного кута

θ . Останнiй факт дозволяє в подальшому не зважати на наявнiсть такого фор-

мально мультиплiкативного шуму пiд час подальшої чисельної обробки. Оскiль-

ки µi представленi Гауссовськими бiлими шумами, якi iнтерпретуються в сенсi

Стратоновича, використання рiвняння (2.23) замiсть (2.6) в чисельному моде-

люваннi зручнiше завдяки бiльш простим i швидшим алгоритмам. Це особливо

важливо з точки зору моделювання великих ансамблiв наночастинок, оскiльки

тут є критичним час виконання однiєї iтерацiї для однiєї частинки. Шляхом

введення безрозмiрного часу t̃ = t/τ1 , можна записати систему приведених

ефективних рiвнянь Ланжевена (2.23) як зазначено нижче
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dθ

dt̃
=
(
hx cosφ+ hy sinφ

)
cos θ − hz sin θ

+
1

κ
cot θ +

√
2

κ
µ̃1, (2.28a)

dφ

dt̃
=

1

sin θ

(
hy cosφ− hx sinφ

)

−
√

2

κ

1

sin θ
µ̃2, (2.28b)

де µ̃i = µ̃i(t̃) =
√
τ1 µi(t̃τ1) ( i = 1, 2 ) безрозмiрнi Гауссовi бiлi шуми 〈µ̃i(t̃)〉 =

0 i 〈µ̃i(t̃)µ̃i(t̃′)〉 = δ(t̃ − t̃′) . Саме така система рiвнянь є найбiльш зручною

для аналiтичних та чисельних розрахункiв, особливо для моделювання великих

ансамблiв.

2.1.5. Втрати потужностi: визначення та методика розрахунку

Динамiка частинки у в’язкiй рiдинi супроводжується дисипацiєю енергiї.

Втрати потужностi Q , тобто розсiювання магнiтної енергiї за одиницю часу,

вводится стандартно використовуючи варiацiю магнiтної енергiї δW , яка пов’я-

зана з елементарним прирощення магнiтного моменту δM у зовнiшньому полi

H
ext . У припущеннi, що всi змiни енергiї перетворюються на незворотнi втрати,

можна написати δQ = H
extδM . Якщо знехтувати шумом, то в одночастинко-

вому випадку результуюча величина Q отримується шляхом усереднення за

часом

Q = lim
τ→∞

1

τ

∫ τ

0

H
ext∂M

∂t
dt. (2.29)

Далi буде зручно послуговуватись потужнiстю втрат у приведенiй формi q =

Q/(M2τ−1
1 ) , яка з врахуванням (2.29) може бути записана у формi

q = lim
τ̃→∞

1

τ̃

∫ τ̃

0

h
ext∂u

∂t̃
dt̃, (2.30)
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Тут доречно пiдкреслити, що в найпростiших випадках перiодичного ви-

мушеного руху M iнтегрування в рiвняннi (2.30) може бути проведено тiльки

за перiодом поля ( T̃ = T /τ1 ),

q =
1

T̃

∫ T̃

0

h
ext∂u

∂t̃
dt̃. (2.31)

У стохастичному випадку для отримання результату нам потрiбно додатково

виконати усереднення по всiх кутових станах з урахуванням ймовiрностi ко-

жного з них. У цьому випадку безрозмiрна потужнiсть втрат розраховується

наступним чином

q = lim
τ̃→∞

∫ 0

π

dθ

∫ 0

2π

dφP (θ, φ, t̃)

∫ τ̃

0

h
ext∂u

∂t̃
dt̃. (2.32)

Оскiльки u – стохастична функцiя, iнтегрування у формулi (2.32) не може

бути здiйснено у спосiб, прийнятий для регулярних функцiй. Основна скла-

днiсть тут полягає в iнтерпретацiї похiдної вiд часу u . Щоб уникнути цього,

використаємо добре вiдомий пiдхiд iнтегрування частинами
∫ b
a U(x)V ′(x)dx =

[U(x)V(x)]ba −
∫ b
a U ′(x)V(x)dx . Тодi ми нехтуємо можливими нелiнiйними ефе-

ктами, такими як хаотичнi [176] або квазiперiодичнi [177] режими, якi мають

мiсце, наприклад, у внутрiшнiй магнiтнiй динамiцi у нерухомiй частинцi. З чи-

сельного розв’язку рiвнянь руху (2.6) для детермiнiстичного наближення i рiв-

няння руху (2.23) для ненульової температури можна зробити наступнi виснов-

ки. По-перше, вищезазначенi режими можуть генеруватися у вузькому часто-

тному дiапазонi, коли Ω ∼ 1/τ1 . По-друге, у нашому випадку ефекти, викликанi

цими режимами, пригнiчуються тепловими шумами у великому масштабi часу.

Тому ми припускаємо [uh]0T̃ = 0 , i для подальших розрахункiв ми використо-

вуємо вiдношення

q = − lim
τ̃→∞

∫ 0

π

dθ

∫ 0

2π

dφP (θ, φ, t̃)

∫ τ̃

0

u
∂hext

∂t̃
dt̃. (2.33)
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Якщо щiльнiсть ймовiрностi P (θ, φ, t̃) це вiдома функцiя перiоду T̃ , iнтегру-

вання в рiвняннi (2.33) здiйснюється саме на цьому перiодi

q = − 1

T̃

∫ 0

π

dθ

∫ 0

2π

dφP (θ, φ, t̃)

∫ T̃

0

u
∂hext

∂t̃
dt̃. (2.34)

Для чисельного моделювання iнтегрування в рiвняннi (2.33) замiнюється

суммою, i використовується вiдповiдна рiзницева схема. На основi сферично-

го подання одиничного магнiтного моменту u = ex sin θ cosφ + ey sin θ sinφ +

ez cos θ i рiвняння (2.33), явний вигляд цiєї рiзницевої схеми можна записати

як

q = − 1

N1N2

N1N2∑

i=1

[
sin θ(t̃i) cosφ(t̃i)

∂hextx (t̃i)

∂t̃

+ sin θ(t̃i) sinφ(t̃i)
∂hexty (t̃i)

∂t̃

+ cos θ(t̃i)
∂hextz (t̃i)

∂t̃

]
∆t̃, (2.35)

де N1 = T̃ /∆t̃ – кiлькiсть крокiв за перiод зовнiшнього поля, N2 = T̃sim/T̃ –

кiлькiсть перiодiв, протягом яких здiйснюється моделювання, ∆t̃ – величина

елементарного часового приросту, який є постiйним у моделюваннi.

Нарештi, у випадку взаємодiючого ансамблю, що складається з N части-

нок i моделюється за допомогою рiвнянь (2.37), нам потрiбно провести дода-

ткове усереднення за усiма частинками в ансамблi. Тому тут запропонована

методологiя обчислення потужностi втрат знову ускладнюється шляхом реалi-

зацiї додаткової процедури осереднення у виразi (2.35). У результатi фiнальна

формула для розрахунку втрат потужностi у ансамблi частинок, якi взаємодi-
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ють, має такий вигляд:

q = − 1

N1N2N

N∑

k=1

N1N2∑

i=1

[
sin θk(t̃i) cosφk(t̃i)

∂hextkx (t̃i)

∂t̃

+ sin θk(t̃i) sinφk(t̃i)
∂hextky (t̃i)

∂t̃

+ cos θ(t̃i)
∂hextkz (t̃i)

∂t̃

]
∆t̃. (2.36)

Ми припускаємо, що зменшення енергiї зовнiшнього поля одночасно ком-

пенсується вiд джерела зовнiшнього поля. Крiм того, ми не враховуємо збiль-

шення енергiї, що виникає внаслiдок змiни дипольного поля h
dip
k . Зростання

енергiї вибраної частинки зi змiною дипольного поля супроводжується таким

самим зменшенням енергiї iнших частинок, якi є джерелами цього дипольно-

го поля. Iншими словами, дипольне поле може передавати енергiю вiд однiєї

частинки до iншої, але не може призвести до наявностi додаткових втрат поту-

жностi.

Забiгаючи наперед, зазначу деталi апаратної та програмної бази розрахун-

ку потужностi втрат. Для моделювання одночастинкової стохастичної динамi-

ки, системи рiвнянь (2.28) розв’язуються методом Рунге-Кутта другого порядку

з часовим кроком ∆t̃ = 0.005T̃ в дiапазонi N2 = 1000 безрозмiрних перiодiв

поля для кожної точки графiку залежностi. Для моделювання поведiнки ан-

самблю частинок, що взаємодiють, система рiвнянь (2.37) розв’язуються анало-

гiчним чином з часовим кроком ∆t̃ = 0.005T̃ в дiапазонi N2 = 1000 безрозмiр-

них перiодiв поля для кожної точки графiку для N = 4096 кiлькостi частинок.

Значення iнших параметрiв системи зазначенi для кожного конкретного випад-

ку нижче. Для моделювання були використанi такi апаратнi засоби: вiдеокарти

Nvidia GeForce 450 GTS i Nvidia GeForce 650 GTS Ti. Перша була придбана та

встановлена в лабораторiї "Нерiвноважних процесiв в матерiалах електронної

технiки"за кошти спiвробiтникiв лабораторiї. Друга була придбана за кошти

накладних витрат за проектом 0112U001383 (в якому я був безпосереднiм вико-
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навцем) та встановлена в PC, що придбаний мною разом iз моїм керiвником та

вiддана зазначенiй лабораторiї в рамках спонсорської допомоги. Код програми

був реалiзований за допомогою мови C++ та середовища розробки Eclipse, що

є безкоштовним.

2.1.6. Моделювання ансамблю взаємодiючих частинок

Взаємодiя є дуже важливим фактором, що визначає динамiку i власти-

востi феррорiдини. Проблема потребує розгляду з двох точок зору. З однiєї

сторони, отриманi дипольнi поля, що дiють на кожну частинку, можуть iстотно

впливати на динамiку обертання та, зокрема, на енергiю, яка поглинається вiд

зовнiшнього поля. З iншої сторони, дипольна взаємодiя через свiй характер зу-

мовлює кластерну структуру ансамблю, i у самоузгоджений спосiб впливає на

розподiл дипольних полiв. Точний аналiтичний опис ансамблю частинок у в’яз-

кiй рiдинi, що збуджуються змiнними у часi полями у в’язкiй рiдинi, швидше за

все, неможливий. Тому тут затребуваним є чисельне моделювання. I ключову

роль тут вiдiграє оптимальна форма основних рiвнянь, що описують динамiку

однiєї частинки. Ефективнi рiвняння (2.28) цiлком пiдходять для цих цiлей.

Саме тут ми розширюємо модель, розроблену для одночастинкового на-

ближення до випадку ансамблю. Ми припускаємо, що ансамбль складається з

однакових сферичних однорiдних феромагнiтних одновiсних частинок з пара-

метрами, викладеними вище. Обертовий рух таких частинок описується ефе-

ктивними стохастичними рiвняннями, подiбними до рiвнянь (2.28), якi допов-

нюються стандартними рiвняннями поступального руху [1, 141] записанi для

безiнерцiйного випадку як
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dθk

dt̃
=
(
hkx cosφk + hky sinφk

)
cos θk − hkz sin θk

+
1

κ
cot θk +

√
2

κ
µ̃k1, (2.37a)

dφk

dt̃
=

1

sin θk

(
hky cosφk − hkx sinφk

)

−
√

2

κ

1

sin θk
µ̃k2, (2.37b)

dρk
dt̃

=
16π

9
(fdipk + f

sr
k ) +

√
8

3κ
µ̃k3, (2.37c)

де ρk – це вектор, що визначає безрозмiрнi (коли за одиницю вимiрювання

вiдстанi береться радiус частинки R ) координати заданої частинки, k – номер

iндексу заданої частинки в ансамблi, hk = h
dip
k + h

ext – безрозмiрне поле, що

дiє на k -у частинку, яке складається з зовнiшньої однорiдної частини (hext =

H
ext/M ) i сумарного безрозмiрного локального дипольного поля, що залежить

вiд положення частинок

h
dip
k =

N∑

j=1,j 6=k

4π

3

3ρkj(ujρkj)− ujρ
2
kj

ρ 5
kj

, (2.38)

де ρkj – вектор, що з’єднує двi частинки, вимiряний в одиницях R , uj = Mj/M

– масштабований магнiтний момент j -ї частинки; N – загальна кiлькiсть ча-

стинок.

На кожну частинку дiють двi сили, якi слiд враховувати. По-перше, fdipk це

сила, що дiє на k -у частинку внаслiдок її дипольної взаємодiї з усiма iншими

частинками у ансамблi. По-друге, f srk це сила, що зумовлена наявнiсть спецiаль-

ного покриття наночастинок, яке широко використовується в реальних ферро-

рiдинах для запобiгання агрегацiї частинок. Для подання у явному виглядi fdipk ,

ми застосували стандартне визначення f
dip
k = (uk▽k)h

dip
k . Покриття забезпе-

чує, в першу чергу, вiдштовхування частинок. У лiтературi є багато прикладiв,
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коли сила, зумовлена таким покриттям, моделюється за допомогою потенцiалу

Леннарда-Джонса. Цей тип потенцiалу є найбiльш прийнятним для подальшого

моделювання, оскiльки вона характеризується рiвноважним станом, що запо-

бiгає нескiнченному розбiгу частинок, навiть якщо дипольна взаємодiя слабка.

f
sr
k = −▽kWk , де Wk = 4ε

∑N
j=1,j 6=k

[
(σ/ρkj)

12 − (σ/ρkj)
6
]
. Тут, σ – параметр,

що визначає рiвноважну вiдстань мiж двома частинками, i ε – параметр, що

визначає глибину потенцiального бар’єру, який треба подолати, щоб розвести

двi частинки на нескiнченну вiдстань. Нарештi, ми переписуємо вищезазначенi

сили, що дiють на частинку як

f
dip
k =

N∑

j=1,j 6=k

[
3
ρkj(ujuk) + uk(ujρkj) + uj(ukρkj)

ρ 5
kj

− 15
ρkj(ukρkj)(ujρkj)

ρ 7
kj

]
, (2.39a)

f
sr
k = 24ε

N∑

j=1,j 6=k

ρkj

ρ
2
kj

[(
σ

ρkj

)12

−
(
σ

ρkj

)6
]
. (2.39b)

Розрахунок дипольного поля – це найбiльш витратна для обчислення частина

чисельного алгоритму. Це основний фактор, що визначає оптимальний баланс

мiж часом обчислення (Tsim ), розмiром ансамблю (N ), та обладнанням, що

використовується. Точний прямий розрахунок дипольних полiв, iндукованих

усiма частинками, характеризується квадратичною залежнiстю мiж часом мо-

делювання та розмiром ансамблю (Tsim ∼ N2 ). Замiсть громiздкого точного

розрахунку використовуються два наближення. Першим наближенням є так

званий швидкий мультипольний метод [162], що забезпечує продуктивнiсть на

рiвнi спiввiдношення Tsim ∼ N , а другий – алгоритм Барнса-Хата [161], що за-

безпечує продуктивнiсть на рiвнi спiввiдношення Tsim ∼ N logN . Незважаючи

на кращi показники швидкостi, швидкий мультипольний метод не обчислює

кореляцiї станiв найближчих сусiднiх частинок (що, насправдi, зумовлюють

основний вплив в ансамблi) з високою точнiстю. Тому, в нашому розрахун-
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ку використовується пiдхiд Барнса-Хата, якому буде присвячений наступний

пiдроздiл. Головна його iдея полягає в усередненнi полiв, що збуджуються ча-

стинками, якi досить вiддаленi вiд заданої, тодi коли поля, що збуджуються

найближчими частинками, розраховуються, навпаки, точно. Це досзволяє вра-

ховувати дiї усих елементiв ансамбля та не нехтувати кореляцiями напрямкiв

найближчих сусiдiв, що є визначальними.

Iншою важливою особливiстю нашого чисельного пiдходу є використання

обчислювальних можливостей графiчних процесорiв вiдеокарт. Це дає можли-

вiсть у багато разiв збiльшити продуктивнiсть обчислень на звичайному ком-

п’ютерi. Графiчнi процесори вiдеокарти призначенi для вiдображення вiдео в

реальному часi можуть бути адаптованi для обчислень загального призначення.

Так звана технологiя CUDA, яку розробила компанiя Nvidia [152], надає нам

зручнi iнструменти для цього. Сьогоднi багато наукових проблем можна вирi-

шити недорого та без використання спецiалiзованих апаратних можливостей,

таких як кластери чи суперкомп’ютери. Колективна динамiка ансамблiв части-

нок з дипольною взаємодiєю на великих вiдстанях є пiдходящою проблемою

для демонстрацiї здатностi CUDA. Деталям використаної методики моделюва-

ння присвячена одна з робiт, яка виноситься на захист [1].

2.2. Технологiї числового моделювання

2.2.1. All-Pair алгоритм

Найпростiший та поширений пiдхiд до опису взаємодiї у системi з N части-

нок є пiдрахунок взаємодiї мiж усiма парами. Саме наявнiсть подвiйного пере-

бору i призводить до залежностi часу розрахунку за квадратичним законом вiд

розмiру ансамблю N2 . Такий алгоритм ще називають All-Pairs-алгоритм (AP-

алгоритм). Вiн досить повiльний, особливо, коли виконується на CPU, тому, як

правило, застосовується для системи не бiльше нiж з N = 102 − 103 частинок.

Виконання даного алгоритму в паралельному режимi з використанням GPU дає

суттєвий прирiст, при цьому слiд зазначити, що iдеологiя AP-алгоритму добре
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адаптована до архiтектури CUDA. Кожен крок iнтегрування у стандартному

AP-алгоритмi виконується у два етапи. Їх логiка така.

1 Розрахунок змiни позицiй частинок i напрямкiв магнiтних моментiв.

2 Оновлення позицiй частинок i напрямкiв магнiтних моментiв.

Ця структура залишається незмiнною в GPU-версiї алгоритму з тiєю лише

рiзницею, що обчислювальнi завдання розподiляються мiж ядрами GPU. Ядра

вiдповiдальнi за перший етап: обчислюють сили i моменти сил, що дiють на ча-

стинки, а також вiдповiднi прирости координат частинок i магнiтних моментiв,

вiдповiдно до виразiв (2.37) iз врахуванням (2.39). Iнкременти потiм запису-

ються у глобальну пам’ять. Другий етап полягає в оновленнi станiв частинок

за отриманими iнкрементами. Тут iснує проблема глобальної синхронiзацiї так

званих ниток (обчислювальних послiдовностей) оскiльки вони належать до рi-

зних блокiв пiсля кожного етапу, починаючи з етапу виконання на окремих

ядрах, за умови, що iнформацiя про стан системи зберiгається в загальнiй па-

м’ятi.

Кожна нитка вiдповiдає за одну наночастинку, i таким чином, вона повин-

на пiдрахувати сили i моменти сил, що дiють на частинку зi сторони решти

ансамблю. Щоб прискорити обчислювальний процес, вектор даних з нитки ча-

стинки зберiгається у загальнiй пам’ятi, де також зберiгається iнформацiя про

iншi частинки, яка необхiдна для обчислення вiдповiдних сил взаємодiї. Таким

чином, маємо два набори масивiв даних у глобальнiй пам’ятi, а саме:

1 Данi частинок, що призначенi ниткам блока.

2 Данi частинок для обчислення їх взаємодiї.

Необхiднi данi являють собою координати частинок i проекцiї їх векторiв ма-

гнiтних моментiв на осi x , y i z . Розмiри масивiв дорiвнюють числу ниток на

кожен блок. Перший набiр даних є сталим протягом одного кроку iнтегрува-

ння, але другий набiр при цьому змiнюється. Так, на початку завантажується
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iнформацiя про координати i моменти частинок в другий набiр масивiв у за-

гальнiй пам’ятi. Пiсля обчислення сил i моментiв сил дiючих на блок частинок,

процедура повторюється, таким чином, iнформацiю про iнший набiр часток за-

писується в другiй набiр масивiв i так обчислюються вiдповiднi взаємодiї.

Перевага описаного пiдходу полягає у тому, що вiн використовує глобальну

пам’ять найбiльш оптимальним способом. Доступ до пам’ять є унiфiкований та

зрозумiлий i немає конфлiкту банку спiльної пам’ятi. Для ансамблю N = 104

частинок це призводить до завантаженостi GPU на 97.7 вiдсоткiв.

2.2.2. Застосування алгоритму Барнса-Хата

All-Pairs алгоритм простий та зрозумiлий для реалiзацiї на GPU. Його лег-

ко iмплементувати за допомогою технологiї CUDA. Але, як уже зазначалося,

цей алгоритм гарно масштабується: вiдповiдний час обчислень зростає як N2 ,

i його виконання вимагає невиправдано багато часу вже для ансамблю з 105

частинок.

Iстотного прискорення рахунку можна домогтися за рахунок використання

наближених алгоритмiв розрахунку попарної взаємодiї частинок. Через зворо-

тну пропорцiйнiсть величини дипольного поля до третього ступеня вiдстанi,

див.(2.38)), iстотнi кореляцiї напрямкiв магнiтних моментiв спостерiгатимуться

лише для наночастинок, розташованих досить близько одна до одної. У той

же час, якщо деяка локалiзована група частинок досить вiддалена вiд обраної,

то немає необхiдностi в детальному розрахунку попарної взаємодiї обраної ча-

стинки з кожною iншою з групи. Тодi можна дiю групи частинок замiнити на

дiю такої псевдочастинки, розмiщеної в геометричному центрi групи, магнiтний

момент якої дорiвнює середньому, одержаному в рамках зазначеної групи.

Така iдея разом з iнтуїтивно зрозумiлим рекурсивним алгоритмом впер-

ше була запропонована для моделювання еволюцiї космiчних об’єктiв, таких як

зiрки та галактики, де взаємодiя має гравiтацiйний характер [161], та одержа-

ла назву за iменем авторiв: алгоритм Барнса-Хата (Barnes-Hut algorithm, BH).
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Рис. 2.2. Iєрархiчна декомпозицiя Барнса-Хата в двовимiрному просторi i вiд-
повiдне октодерево

Тут розбиття ансамблю на групи вiдбувається шляхом подiлу простору на ку-

бiчнi комiрки з наступним подiлом кожної з них на вiсiм однакових кубiчних

пiд-комiрок доти, доки кожна комiрка, незалежно вiд розмiру, буде мiстити не

бiльше однiєї частинки. Пiд час розрахунку взаємодiї вибраної частинки з iн-

шими, перевiряється кутовий розмiр кубiчних комiрок якщо розглядати з мiсця

розташування обраної частинки, вiд найбiльших до найменших. Якщо кутовий

розмiр деякої комiрки досить малий, то вважається взаємодiя вiдбувається мiж

обраною частинкою i псевдочастинкою, що вiдповiдає за групу. В iншому ви-

падку, послiдовно аналiзуються всi вiсiм пiд-комiрок, якi утворюють вибрану

комiрку. Час розрахунку при цьому зростає вже не як N2 , а як N ·logN , що дає

суттєву перевагу для ансамблiв з тисяч i десяткiв тисяч частинок. Спрощена

двовимiрна реалiзацiя цього алгоритму у загальних рисах подана на Рис. 2.2.

Сили, що дiють на k -ту частинку можуть бути розрахованi шляхом «об-

ходу октодерева». Якщо вiдстань вiд вибраної частинка до псевдочастинки, що

вiдповiдає певнiй пiд-комiрцi, є досить великою, розраховується парна взаємо-

дiя цiєї псевдочастинки на k -ту частинку. В iншому випадку, перевiряються

псевдочастинки з наступних суб-комiрок, i так далi (iнодi ця процедура може

привести в кiнцi до гiлки тiльки з однiєю частинкою в суб-комiрцi лiворуч). Цi

обчисленi сили i складають сумарну силу, що дiє на k -ту частинку.

Щоб побудувати октодерева на CPU, використовують, як правило, множи-

ну – так званих «куп» об’єктiв. Цi об’єкти мiстять: покажчик-нащадок i поля
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даних, а також їх нащадкiв, що розподiленi динамiчно. Щоб уникнути скла-

дного i ресурсовитратного динамiчного розподiлу i доступу до об’єктiв «купи»,

повинна бути використана структура даних на основi масиву. Оскiльки у нас

є кiлька масивiв, вiдповiдальних за змiннi, з’являється можливiсть об’єднання

звернень до глобальної пам’ятi. Частинки i суб-комiрки можуть мати однаковi

поля даних, наприклад, позицiї. У цьому випадку використовуються масиви.

На вiдмiну вiд All-Pairs алгоритму, де використовуються тiльки два ядра,

оригiнальний алгоритм GPU BH має шiсть ядер [178]:

1 Ядро визначення областi або комiрки.

2 Ядро побудови октодерева.

3 Обчислення геометричного центру i повного магнiтного моменту кожної

суб-комiрки.

4 Сортування частинок за позицiєю.

5 Обчислення сили i поля, що дiють на кожну частинку.

6 Ядро iнтегрування.

Ядро 1 визначає межi основної комiрки. Хоча ансамбль обмежується кон-

тейнером i частинки не можуть вийти назовнi, це ядро все одно використову-

ється для спрощення алгоритмiзацiї. Розмiр основних комiрок може бути зна-

чно меншим характерного розмiру контейнера. Крiм того, час обчислень цьо-

го ядра дуже малий, зазвичай набагато менше 1 вiдсотка вiд загального часу

одного кроку iнтегрування. Iдея цього ядра у тому, щоб знайти мiнiмальне i

максимальне значення позицiї частинки. Тут ми використовуємо елементарнi

операцiї i вбудованi min i max функцiї.

Ядро 2 виконує iєрархiчне розкладання основної комiрки i будує октодерево

в тривимiрному випадку. Як i в наступний ядрах, частинкам циклiчно присво-

юються нитки. Коли частинцi присвоєно нитка, вона намагається заблокува-

ти вiдповiдний покажчик-нащадок. У разi успiху, нитка переписує покажчик-
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нащадок i знiмає блокування. Для виконання легкого блокування, що вико-

ристовується, щоб уникнути доступу до однiєї i тiєї ж частини масиву дере-

ва декiлькома нитками, повиннi використовуватися елементарнi операцiї. Щоб

синхронiзувати процес побудови дерева, використовується syncthreads бар’єр.

Ядро 3 обчислює магнiтнi моменти i позицiї псевдо-частинок, пов’язаних

з комiрками шляхом обходу несиметричного октодерева вiд низу до верху. Ни-

тка перевiряє, чи обчислений магнiтний момент i геометричнi центри всiх суб-

комiрок. Якщо нi, то нитка оновлює внесок розрахованих комiрок i чекає ре-

зультатiв вiд iншої частини суб-комiрок. В iншому випадку обчислюється внесок

всiх наявних суб-комiрок.

Ядро 4 сортує частинки вiдповiдно до їх позицiї. Цей крок може прискорити

продуктивнiсть наступного ядра через забезпечення оптимального доступу до

глобальної пам’ятi.

Ядро 5 спочатку обчислює сили i моменти сил, що дiють на частинки,

а потiм обчислює вiдповiднi iнкременти. Потiм, для того, щоб обчислити си-

лу i дипольне поле, що дiє на частинку, здiйснюється обхiд октодерева. Щоб

звести до мiнiмуму розбiжнiсть ниток, дуже важливо, щоб просторово близькi

частинки належали до однiєї i тiєї ж основи (напрямку розгалуження). У цьо-

му випадку наступнi нитки пройдуть через приблизно тi ж самi гiлки дерев.

Це вже було забезпечено ядром 4. Необхiднi данi для розрахунку взаємодiї бу-

дуть обранi в загальнiй пам’ятi по першiй нитцi основи. Це дозволяє зменшити

кiлькiсть звернень до пам’ятi.

Нарештi, ядро 6 оновлює стан частинок за допомогою змiни позицiї, i пе-

реорiєнтує магнiтний момент частинки на вiдповiдну величину обчисленого iн-

кременту. Вищеописаний алгоритм має багато переваг. Серед них: мiнiмальне

розходження ниток i повна вiдсутнiсть GPU / CPU передачi промiжних даних,

бо передається лише фiнальний результат; оптимальне використання глобаль-

ної пам’ятi з мiнiмальною кiлькiстю звернень, єдине поле даних повторного

використання i мiнiмальна кiлькiсть блокувань. Усе це i дозволяє нам досягти

iстотного прискорення часу розрахунку.
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Зауважу ще раз, що бiльшого прискорення розрахункiв можна домогти-

ся використовуючи так званий швидкий мультипольний метод (fast multipole

method) [162]. У рамках даної технiки час обчислень пропорцiйний N . На вiд-

мiну вiд описаного алгоритму Барнса-Хата, де розраховується взаємодiя або

мiж частинкою i частинкою, або мiж частинкою i групою частинок, тут взаємо-

дiя розраховується вiдразу мiж групами частинок. Однак, незважаючи на оче-

видний виграш у часi, залишається вiдкритим питання про коректнiсть облiку

кореляцiй магнiтних моментiв частинок в процесi утворення їх кластерiв рiзної

конфiгурацiї. Тому в данiй роботi було обрано саме алгоритм Барнса-Хата.

2.2.3. Верифiкация та попереднi чисельнi результати

Запропонована модель разом з описаною технологiєю паралельних обчи-

слень була реалiзована в програмному кодi на мовi C ++ у середовищi Eclipse.

За допомогою написаної програми можна не тiльки задавати рiзнi зовнiшнi i

внутрiшнi параметри ансамблю i отримувати усередненi характеристики, але i

вiзуалiзувати динамiку наночастинок в рiдинi. Моделювання проведено на (I)

ПК з Intel Xeon X5670 @ 2.93 ГГц (48 Гб RAM) i (II) GPU Tesla M2050. Хоча

процесор має шiсть ядер, в моделюваннi використовується лише одне ядро. Рi-

зний код був скомпiльований за допомогою бiблiотеки NVCC (версiя 4.0) i GCC

(версiя 4.4.1) компiляторiв. Оскiльки не було нiякої необхiдностi для високо-

точних розрахункiв, використовувлись змiннi типу float одинарної точнiстю та

ключ -use-fast-math. Також використовувся -O3 параметр оптимiзацiї для при-

скорення програми. Нарештi, був використаний метод чисельного iнтегруван-

ня стохастичних диференцiальних рiвнянь Ейлера-Мураями з часовим кроком

∆t̃ = 0.001 для рiвнянь (2.37) з врахуванням (2.39).

Час розрахунку одного кроку iнтегрування для обох алгоритмiв в зале-

жностi вiд N легко розрахувати, результати подано в Таблицi 2.1. Перева-

ги GPU обчислень зростають зi збiльшенням числа частинок. Для ансамблю

N = 106 частинок, прискорення вiд використання алгоритму Барнса-Хата ста-
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a) b)

Рис. 2.3. Зображення результату моделювання ансамблю з N частинок Моде-
лювання виконувалось з використанням алгоритму Барнса-Хата: (a) N = 20000
(кубiчна посудина з довжиною ребра L = 150R ) i (b) моношар з N = 300 ча-
стинок. Параметри моделювання T = 300 K, M = 3.1 · 105 A/м, D = 5000
кг/м 3 , R = 10 нм.

новить майже 300 разiв у порiвняннi з виконанням оптимiзованого All-Pairs

алгоритму на тому ж GPU. Проте, для N = 103 , All-Pairs алгоритм працює

краще. Це пов’язано з додатковими розрахунками для побудови дерева, якi в

сумi переважують ефект прискорення для невеликого числа частинок. Варто

зазначити, що на момент проведення дослiджень N = 103 був типовим мас-

штабом моделювання ферорiдин [141]. Iз розвитком же обчислювальної бази,

спiввiдношення виграшу в часi лише посилилось, бо сучаснi вiдеокарти мiстять

в декiлька разiв бiльшу кiлькiсть ядер, що забезпечує i кратне зменшення часу

обчислень.

На рис. 2.3 показано миттєвi конфiгурацiї, отриманi в ходi моделювання

для кубiчного об’єму i для моношару. Для iмiтацiї моношару частинок, було

використано прямокутний паралелепiпед висотою 2.1R . Параметри моделюва-

ння вiдповiдають режиму, коли середня дипольная енергiя набагато бiльша,

нiж енергiя теплових коливань. Тут чiтко видно формування ланцюгових ве-

ликомасштабних кластерiв про яке зазначалося ранiше [43].
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Таблиця 2.1. Тривалiсть кроку iнтегрування (мс) для оптимiзованого All-Pairs
алгоритму, який реалiзований на CPU (APCPU ), GPU (APGPU ), та для CPU-
орiєнтованого (BHPU ) та GPU-орiєнтованого (BHGPU ) алгоритму Барнса-
Хата.
N APCPU APGPU BHGPU

APCPU

APGPU

APCPU

BHGPU

APGPU

BHGPU

103 34 0.7 2 49 17 0.35
104 3 470 20 6.5 174 534 3.1
105 392 000 1 830 54 214 7 259 33.9
106 39 281 250 184 330 621 213 63 214 297

2.2.4. Висновки до роздiлу 2

У даному роздiлi були одержанi рiвняння, що описують рух сферичної на-

ночастинки з вмороженим магнiтним моментом у в’язкiй рiдинi. В такiй моделi

магнiтний момент вважається нерухомим вiдносно кристалiчної решiтки. Було

встановлено межi реалiстичностi цiєї моделi для практично значимих випадкiв.

Це дозволяє отримати в подальшому аналiтичнi i чисельнi результати, оскiль-

ки записана система спрощених рiвнянь придатна до стандартного чисельного

моделювання.

Ефективна система рiвнянь з адитивними шумами, якi iнтерепретуються в

сенсi Iто, дозволяє застосування оптимальних чисельних алгоритмiв для розв’я-

зання рiвнянь обертального руху с врахуванням теплових флуктуацiй, а реа-

лiзована процедура за допомогою запису рiвняння Фоккера-Планка, дозволить

знайти наближенi аналiтичнi вирази для статистичних характеристик вимуше-

ного сферичного руху.

Розроблена технiка чисельного моделювання, яка ґрунтується на 1) ви-

щезгаданих ефективних рiвняннях руху, 2) технологiї паралельних обчислень

CUDA на базi графiчних процесорiв, 3) алгоритмi Барнса-Хата для наближено-

го обчислення дипольних полiв, дозволяє моделювати досить великi ансамблi

(на десятки тисяч частинок) послуговуючись звичайними персональними ком-

п’ютерами з досить поширеними та недорогими графiчними адаптерами. Також

пiдхiд дозволяє адаптацiю до використання хмарних безкоштовних ресурсiв, що

базуються на графiчних процесорах.
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3. ВЗАЄМОДIЯ НАНОЧАСТИНКИ З ВМОРОЖЕНИМ

МОМЕНТОМ IЗ ЗОВНIШНIМ ПЕРIОДИЧНИМ ПОЛЕМ:

АНАЛIТИЧНI РЕЗУЛЬТАТИ

3.1. Детермiнiстичний обертальний рух та потужнiсть втрат на-

ночастинки у перiодичному зовнiшньому полi

У найпростiшому випадку дуже розрiдженої ферорiдини, коли кожна ча-

стинка знаходиться досить далеко вiд своїх сусiдiв i коли теплова енергiя на-

багато менша за магнiтну (κ ≫ 1 ), рiвняння руху (3.2) можна розв’язати в

деяких конкретних випадках. Одержанi навiть у такому спрощеному набли-

женнi результати мають пряме практичне значення. По-перше, вони можуть

бути застосованi до розрахунку втрат потужностi за зазначених обставин. По-

друге, вони встановлюють граничнi значення для стохастичного випадку та ви-

падку врахування дипольної взаємодiї мiж частинками. Останнє, але не менш

важливе значення – це методологiчна актуальнiсть отриманих результатiв. На-

явнiсть аналiтичних рiшень у найпростiшому випадку дозволяє перевiрити ме-

тоди обробки бiльш складних випадкiв. Незважаючи на деякi результати для

регулярної динамiки наночастинки з вмороженим моментом у в’язкiй рiдинi,

отриманих ранiше (див. посилання [84, 94, 95]), спочатку доцiльно розумно їх

систематизувати та узагальнити.

3.1.1. Детермiнiстичне наближення: дiя циркулярно-поляризованого поля

Припустимо, на частнику дiє циркулярно поляризоване поле (2.3a), яке в

безрозмiрному виглядi запишеться як

h
ext(t) = exhm cos(Ω̃t̃) + ey̺hm sin(Ω̃t̃) + ezhz0, (3.1)
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Використовуючи умову κ → ∞ та представлення (2.3a) для цього поля, пере-

творюємо рiвняння (3.2) у набiр диференцiальних рiвнянь

θ̇ =
1

τ1
(hx sin θ cosφ+ hy sin θ sinφ + hz cos θ) cot θ − 1

τ1

hz
sin θ

(3.2a)

φ̇ =
1

τ1 sin
2 θ

(hy cosφ− hx sinφ) . (3.2b)

де h0z = H0z/M . Один з можливих режимiв руху – прецесiя вектора u разом iз

зовнiшнiм полем h
ext . У цьому випадку розв’язок рiвнянь (3.2) подається у ви-

глядi ϕ = ̺Ω̃t̃−Φ i θ = Θ . Пряма пiдстановка останнiх виразiв у рiвняння (3.2)

дозволяє записати набiр алгебраїчних рiвнянь

hm cosΘ cosΦ− h0z sinΘ = 0,

Ω̃ sinΘ− hm sinΦ = 0,

(3.3)

розв’язання якої дасть вичерпну iнформацiю про прецесiйний режим. Важливо

зауважити, прецесiя буде стабiльною за умови h0z 6= 0 або коли h0z = 0 та

hmΩ̃ < 1 . З використанням виразiв (3.3) та (2.31), прямi розрахунки дозволя-

ють одержати:

Q̃ = Ω̃2 sin2Θ. (3.4)

Коли статичне поле вiдсутнє (h0z = 0 ), то вектор u обертається у xy площинi,

а вираз (3.4) спрощується до Q̃ = Ω̃2 . Примiтно, що втрати потужностi тут не

залежать вiд амплiтуди поля hm .

Користуючись системою (3.3) та за умови hz0 > 0 , легко може бути по-

казано, що стацiонарний розв’язок детермiнiстичних рiвнянь руху (3.2) можна

записати як



Θ

Φ


= arcsin


 1√

2

√
Γ2 −

√
Γ4 − 4Ω̃2h2m




1/Ω̃

1/hm




 (3.5)
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(Γ2 = Ω̃2 + h2m + h2z0 ). Також можна довести, що цей розв’язок є стiйким по

вiдношенню до малих збурень кутiв Θ nf Φ . Таким чином, розв’язок вихiдних

диференцiальних рiвнянь (3.2) якщо h0z > 0 завжди прямує до стацiонарних

розв’язкiв, що задається рiвняннями (3.3) коли час прямує до нескiнченностi

( t̃→ ∞ . Зокрема, z -компонента безрозмiрної намагнiченостi наночастинок на

великих часових промiжках в mz = cosΘ визначається як

mz =
1√
2Ω̃

√
2Ω̃2 − Γ2 +

√
Γ4 − 4Ω̃2h2m. (3.6)

Загалом, mz як функцiя параметрiв Ω̃ , hm and hz0 демонструє схильну до

насичення поведiнку: mz → hz/
√
h2m + h2z0 як Ω̃ → 0 , mz → 1 як Ω̃ → ∞ ,

hm → 0 або hz0 → ∞ , та mz → 0 як hm → ∞ . В той самий час, залежнiсть mz

on Ω̃ та hm за умови hz → 0 не є абсолютно очевидною. Справдi, з рiвняння

(3.6) можна показати

µ = lim
hz0→0

mz =





0, Ω̃/hm < 1
√
1− (Ω̃/hm)2, Ω̃/hm ≥ 1,

(3.7)

тобто, намагнiченiсть наночастинки µ вздовж вiсi z залежить вiд спiввiдно-

шення Ω̃/hm та, що бiльш важливо, поведiнка µ в областях Ω̃/hm < 1 та

Ω̃/hm ≥ 1 є зовсiм рiзною. Як проiлюстровано на рисунку 3.1, чисельний розв’я-

зок вихiдних диференцiальних рiвнянь (3.2) пiдтверджує зазначенi аналiтичнi

результати. Тут чисельнi розрахунки проводились для наночастинок магнети-

ту (γ -Fe2O3 ), що завислi у водi. У цьому випадку намагнiченiсть насичення

наночастинок, динамiчна в’язкiсть води i критична частота Ωcr за кiмнатної

температури T = 298K мають значення вiдповiдно 4πM = 3.89 × 103 Гс,

η = 8.90× 10−3 П та Ωcr = 1.79× 106 с−1 .
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Рис. 3.1. Намагнiченiсть наночастинки µ вздовж вiсi z та середня кутова
швидкiсть обертання ̟ як функцiя вiд спiввiдношення частоти та амплiтуди
Ω̃/hm . Суцiльна крива подає аналiтичнi результати (3.7) та (3.9), а маркери
показують вiдповiднi чисельнi значення отриманi за наступних умов t̃ = 107

шляхом чисельного розв’язку рiвняння (3.2) для частинок магнетиту. Чисельнi
значення µ i ̟ , були отриманi для hz = 10−3 та hz0 = 0 , вiдповiдно, та не
залежать вiд початкових значень полярного та азимутального кутiв θ(0) та
ψ(0) .

Рiвняння (3.7) у випадку hz0 = 0 має бiльш простий, але цiкавий розв’язок.

Якщо Ω̃/hm < 1 то з рiвнянь (3.3) та (3.5) можна отримати

Θ =
π

2
, Φ = arcsin

(
Ω̃

hm

)
, (3.8)

та, як i у попередньому випадку, цi розв’язки є стiйкими. На противагу, якщо

справедлива умова Ω̃/hm ≥ 1 то тодi усталенi роз’вязки (3.3) є перiодичними

у часi з перiодом t̃st = π/

√
Ω̃2 − h2m . Якщо бiльш точно, то в цьому випадку

кути θ(t̃) i ψ(t̃) змiнюються у спосiб θ(t̃+ t̃st) = θ(t̃) та ψ(t̃+ t̃st) = π + ψ(t̃) .

Використовуючи цi результати, видається можливим визначити результуючу

кутову швидкiсть частинки у такому виглядi ̟ = (1/Ω̃) limt̃→∞ φ(t̃)/t̃ . Далi,

оскiльки φ(t̃) = Ω̃t̃− ψ(t̃) , з наведеного означення середньої швидкостi ̟ = 1

for Ω̃/hm < 1 та ̟ = 1− π/(Ω̃t̃st) для Ω̃/hm ≥ 1 , або,

̟ =





1, Ω̃/hm < 1

1−
√
1− (Ω̃/hm)2, Ω̃/hm ≥ 1.

(3.9)
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Рис. 3.2. Приклад усталених обертальних траєкторiй, що показують залежнiсть
вiд початкового значення полярного кута θ(0) . Чисельнi данi отриманi шляхом
розв’язання рiвняння (3.2) для параметрiв Ω̃ = 2.5 , hm = 1 , hz0 = 0 , ψ(0) = 0 ,
i θ(0) = 0.4 (a) , θ(0) = π/2 (b) , θ(0) = 2.7 (c) . На рисунках кути вимiрянi в
радiанах, кут вiдставання ψ(t̃) приведений до iнтервалу [0, π] , стрiлки показу-
ють часову еволюцiю з часом, а виродження траєкторiї b вiдповiдає обертанню
частинки у площинi xy [тобто, θ(t̃) = π/2 ].

Така залежнiсть швидкостi ̟ вiд Ω̃/hm також пiдтверджується чисельним

моделюванням, як показано на рисунку 3.1.

Порiвнянням виразу (3.9) зi спiввiдношенням (3.7), можна простежити, що

намагнiченiсть наночастинки µ та її середня кутова швидкiсть ̟ пов’язанi

простим, але вартим вiдзнаки способом: µ + ̟ = 1 . Слiд зазначити, що, хоча

стацiонарна динамiка магнiтного моменту m при hz0 = 0 and Ω̃/hm ≥ 1 мо-

же сильно залежати вiд початкового положення цього вектору (див. Рис. 3.2

для iлюстрацiї), середня кутова швидкiсть ̟ вiд початкового положення не

залежить. Тому, умова µ+̟ = 1 є унiверсальною з тiєї точки зору, що визна-

чається виключно вiдношенням частоти i амплiтуди зовнiшнього поля Ω̃/hm та

не залежить вiд початкових умов θ(0) i ψ(0) .

Щоб уникнути плутанини у тлумаченнi вищезазначеної умови, спочатку

нагадаємо, що за умови hz0 > 0 стацiонарнi розв’язки диференцiальних рiв-

нянь (3.2), що задаються алгебраїчним рiвнянням (3.3) є стiйкими для усiх

значень вiдношення Ω̃/hm . У випадку, коли mz визначається рiвнянням (3.6),

̟ = 1 та, якщо на додачу, mz пiдкоряється виразу (3.7) i hz0 приймає не-

велику але ненульову величину. На противагу, у випадку, коли hz = 0 , ста-
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цiонарний розв’язок (3.8) рiвняння (3.3) є стабiльним за умови Ω̃/hm < 1 i цi

рiвняння за умови Ω̃/hm ≥ 1 мають перiодичнi сталi розв’язки, то вираз для

середньої швидкостi задається виразом (3.9), тодi коли намагнiченiсть вздовж

вiсi z вiдсутня, або µ = 0 . Останнiй результат є прямим наслiдком виразу

µ = (1/t̃st)
∫ t̃st
0 dt̃ cos θ(t̃) , який враховує всi iснуючi ров’язки рiвняння (3.3) за

умови Ω̃/hm ≥ 1 , та показує (якщо hz0 = 0 ), що жодне пiдмагнiчування, зу-

мовлене динамiчними ефектами, вiдсутнє. Таким чином, умова µ + ̟ = 1 є

справедливою коли величина µ пов’язана з mz , коли hz0 ≪ 1 (але не за умо-

ви hz0 = 0 ), а величина ̟ розраховується якщо hz0 = 0 . Зазначимо в цьому

контекстi, що режим обертання наночастинок, що iснує при нескiнченно малих

значеннях сталого поля hz0 , повнiстю руйнується тепловими флуктуацiями.

3.1.2. Детермiнiстичне наближення: дiя лiнiйно-поляризованого поля

Для спрощення подальшого аналiзу, розглянемо зовнiшнє поле типу (2.3b),

що у безрозмiрному виглядi подається як

h(t) = ezhm cos(Ω̃t̃). (3.10)

Оскiльки, вiдповiдно до (2.3b), таке поле виконує коливання вздовж вiсi z ,

вираз (3.2b) у випадку κ→ ∞ спрощується до ϕ̇ = 0 , тобто азимутальний кут

ϕ не демонструє залежностi вiд часу. Пiдстановкою виразу (2.3b) у рiвняння

(3.2a) та послуговуючись основною умовою вiдсутностi теплового шуму κ →
∞ , можна одержати

dθ

dt̃
= −hm sin θ cos(Ω̃t̃). (3.11)

Рiвняння (3.11) може бути проiнтегровано безпосередньо, в результатi чого

одержуємо

tan(θ/2) = tan(θ0/2) exp

[
−hm

Ω̃
sin(Ω̃t̃)

]
, (3.12)



93

де θ0 є полярний кут, що характеризує початкове положення вектора u . Як

легко простежити з рiвняння (3.12), масштаб коливань частинок дуже чутливий

до спiввiдношення hm/Ω̃ . Якщо hm/Ω̃ ≫ 1 , переорiєнтацiя частинок вздовж

зовнiшнього поля виконується досить швидко, i частинка практично знерухом-

лена протягом бiльшої частини перiоду поля. Навпаки, коли hm/Ω̃ ≪ 1 , лише

невеликi коливання виконуються навколо початкового положення, яке визна-

чається параметром θ0 .

Послуговуючись виразом (2.31), середнє значення втрати потужностi пiд

дiєю лiнiйно поляризованою поля можна записати у виглядi

Q̃ =
Ω̃2hm
2π

∫ T̃

0

dt̃ tanh

[
hm

Ω̃
sin(Ω̃t̃)− x0

2

]
sin(Ω̃t̃), (3.13)

де x0 = ln
(
tan2(θ0/2)

)
– константа, визначена початковим станом вектора u .

Незважаючи на те, що точне iнтегрування тут неможливе, значення втрат по-

тужностi, що задається виразом (3.13) можна оцiнити приблизно в наближе-

ннях дуже низьких i дуже високих частот. Зокрема, якщо hm/Ω̃ ≫ 1 , втра-

ти потужностi виявляють лiнiйну залежнiсть вiд частоти та амплiтуди поля,

Q̃|hm/Ω̃→∞ → hmΩ̃/π . Ще одна особливiсть цiєї асимптотики – незалежнiсть вiд

початкового положення u , що пояснюється наступним чином. Пiд час польово-

го перiоду у частинки є достатньо часу, щоб здiйснити двi переорiєнтацiї разом

iз зовнiшнiм магнiтним полем (2.3b) з будь якого iншого початкового положен-

ня. Тому стацiонарний режим не чутливий до θ0 . Високочастотна асимптотика

(hm/Ω̃ ≪ 1 ) не залежить вiд частоти поля, Q̃|hm/Ω̃→0 → (1/2)h2m cosh−2 x0 .

Незалежнiсть вiд частоти можна пояснити наступним чином. Коли виконує-

ться умова hm/Ω̃ → 0 , коливання мають малу амплiтуду. Втрати потужно-

стi визначаються амплiтудою i частотою коливань. Остання дорiвнює частотi

зовнiшнього поля, тодi як амплiтуда оберненопрпорцiйна до неї. А збiльшення

частоти поля призводить до пропорцiйного зменшення амплiтуди коливань u ,

що компенсує збiльшення втрат потужностi.
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3.1.3. Детермiнiстичне наближення: межа великих частот та лiнiйне на-

ближення

Нарештi, розглянемо граничний випадок, коли вектор u виконує оберталь-

нi коливання у невеликому околi навколо його початкового положення, визна-

ченого кутами θ0 та ϕ0 (див. Рис. 3.3). Ця ситуацiя має мiсце за досить малого

спiввiдношення амплiтуди та частоти поля (hm/Ω̃ ≪ 1 ). Тодi ми припускаємо,

що зовнiшнє поле визначається як (2.3a), але крiм того, припускається, що

h0z = 0 i −1 < ̺ < 1 , що охоплює лiнiйну, елiптичну та колову поляризацiю

зовнiшнього поля h
ext . Розв’язання основних рiвнянь (2.5) у випадку без шуму

можна знайти у лiнiйному наближеннi. Використовувана тут процедура лiнеа-

ризацiї схожа з описаною у роботi [176] i полягає в наступному. Вводиться нова

система координат x′y′z′ , яка повернута на кути θ0 i ϕ0 щодо лабораторної

системи xyz . У цiй новiй системi координат вектор u може бути записаний у

лiнiйному наближеннi як

u = ex′ux′ + ey′uy′ + ez′, (3.14)

де ex′, ey′, ez′ є одиничним вектором штрихованої системи координат x′y′z′ .

Зовнiшнє поле h
ext в штрихованiй системi координат x′y′z′ можна подати

з використанням вiдомої матрицi повороту наступним чином

h
ext′ = C ·




hm cos(Ω̃t̃)

̺hm sin(Ω̃t̃)

0


 , (3.15)

C =




cos θ0 cosϕ0 cos θ0 sinϕ0 − sin θ0

− sinϕ0 cosϕ0 0

sin θ0 cosϕ0 sin θ0 sinϕ0 cos θ0


 , (3.16)
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Рис. 3.3. Схематичне зображення наночастинки та систем координат, що вико-
ристовуються для опису високочастотного наближення.

Пiдстановкою рiвняння (3.15) у (2.5) у припущеннi, що ux′, uy′ ∼ hm та нехту-

ючи доданками, що мiстять hm в будь-якому степенi, бiльшим одиницi, отри-

муємо лiнеарiзовану систему рiвнянь для вектора u у такому виглядi

dux′

dt̃
= cos θ0 cosϕ0 cos(Ω̃t̃) + ̺cos θ0 sinϕ0 sin(Ω̃t̃),

duy′

dt̃
= − sinϕ0 cos(Ω̃t̃) + ̺cosϕ0 sin(Ω̃t̃).

(3.17)

Тодi ми використовуємо стандартне тригонометричне подання розв’язкiв рiв-

нянь (3.17)

ux′ = a cos(Ω̃t̃) + b sin(Ω̃t̃),

uy′ = c cos(Ω̃t̃) + d sin(Ω̃t̃).
(3.18)
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Пiсля прямої пiдстановки виразiв (3.18) у рiвняння (3.17), можна одержати

невiдомi константи

a = hmΩ̃
−1 sinϕ0,

b = hmΩ̃
−1 cos θ0 cosϕ0,

c = −hmΩ̃−1 cosϕ0,

d = hmΩ̃
−1 cos θ0 sinϕ0.

(3.19)

Наостанок, пряме iнтегрування (2.31) з пiдстановкою (3.18) та (3.19) дозволяє

отримати короткий вираз для потужностi втрат [84]

Q̃ =
1

2
h2mD, (3.20)

де

D = cos2 θ0(cos
2 ϕ0 + ̺2 sin2 ϕ0) + ̺2 cos2 ϕ0 + sin2 ϕ0. (3.21)

Природно, що рiвняння (3.13) асимптотично спiвпадає з (3.20) з точнiстю до

констант, що задаються початковим положенням.

В якостi промiжного висновку варто зазначити, що результати отриманi в

динамiчному наближеннi, встановлюють граничнi значення втрат потужностi,

що будуть отриманi у iнших наближеннях. Але, як буде показано нижче, цi

оцiнки для високих частот можуть мати практичне значення, оскiльки дуже

близькi до iстинних. Також, варто пiдкреслити, що вирази, знайденi в дина-

мiчному наближеннi, сильно залежать вiд початкових умов для всiх випадкiв,

виключаючи однорiдний режим прецесiї пiд дiєю циркулярно поляризованого

поля. I головна особливiсть полягає в тому, що частотна поведiнка втрат по-

тужностi не схожа на аналогiчну поведiнку, отриману для випадку магнiтної

динамiки всерединi одновiсної частинки, яка жорстко фiксована в твердiй ма-

трицi [176]. По-перше, для низьких частот залежностi Q̃(Ω̃) досить рiзнi для

рiзних типiв поляризацiї поля. Якщо прикладається циркулярно поляризоване
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поле, то Q̃ = Ω̃2 , тодi як Q̃ ∼ Ω̃hm , якщо прикладене лiнiйно поляризова-

не поле. По-друге, для високих частот Q̃(Ω̃) демонструє однаковий тренд до

насичення для всiх типiв поляризацiї, а насичене значення не є нульовим, але

його значення для циркулярно-поляризованого поля, як мiнiмум, вдвiчi бiльше,

нiж для лiнiйно поляризованого, залежно вiд початкового положення вектора

намагнiченостi u .

3.2. Вплив термостату на обертальну динамiку наночастинки

Очевидно, що тепловi флуктуацiї розмивають обертальнi траєкторiї нано-

частинки i пригнiчують її вiдгук на зовнiшнє поле. Це є причиною падiння

втрат потужностi з температурою. I швидкiсть цього падiння викликає вели-

кий iнтерес як з теоретичного, так i з практичного погляду. З цiєю метою пря-

ме iнтегрування рiвнянь руху, якi є стохастичними, тут не пiдходить. Тому

аналiтичнi оцiнки проводяться статистично, використовуючи функцiю щiльно-

стi ймовiрностi та формалiзму рiвняння Фоккера-Планка, див. рiвняння (2.20).

Через труднощi в точному iнтегруваннi рiвняння (2.20) у випадку дiї змiнного

перiодичного поля, його розв’язок часто шукають в рiзних наближеннях, таких

як наближення ефективного поля [44], де форма розподiлу вiдповiдає розподi-

лу в статичному полi або стацiонарний розв’язок в лiнiйному наближеннi вiд-

носно доданкiв з κΩ̃ [3]. Примiтно, що у випадку дiї лiнiйно-поляризованого

поля (2.3b), рiвняння Фоккера-Планка (2.20) можна знайти точно у виглядi

рядiв [97]. Тут ми пiдбиваємо пiдсумки всiх результатiв у контекстi проблеми

втрат потужностi та пiдтверджуємо їх чисельно, на базi виведених ефективних

рiвнянь (2.28).

3.2.1. Стохастичне наближення: дiя циркулярно-поляризованого поля

У випадку дiї циркулярно-поляризованого поля, наближений розв’язок рiв-

няння Фоккера-Планка (2.20) заснований на синхронному (в середньому сенсi)

обертаннi m разом з h
ext [3]. Перехiд вiд азимутального кута φ до кута вiд-
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ставання ψ = φ− Ω̃t̃ дозволяє нам подати стацiонарний розв’язок Pst рiвнян-

ня Фоккера-Планка (2.20) як функцiю двох змiнних Pst = Pst(θ, ψ) . Оскiльки

∂Pst/∂t̃ = Ω̃∂Pst/∂ψ , можна знайти рiвняння для стацiонарної щiльностi ймо-

вiрностi Pst безпосередньо з (2.20)

Ω̃
∂Pst

∂ψ
+

+
∂

∂θ

[
hm cosψ cos θ − hz sin θ +

cot θ

κ

]
Pst

+ sin2 θ
∂

∂ψ
hm sinψPst −

1

κ

∂2Pst

∂θ2

− 1

κ

1

sin2 θ

∂2Pst

∂ψ2
= 0. (3.22)

За умови, що κΩ̃ ≪ 1 , стацiонарна щiльнiсть ймовiрностi Pst може бути

подана в лiнiйному наближеннi вiдносно до доданкiв пропорцiйних до κΩ̃

Pst = (1 + κΩ̃F )P0, (3.23)

де

P0 =
1

Z
sin θ exp [κhm(sin θ cosψ−hz cos θ)] ,

Z =

∫ π

0

dΘ

∫ 2π

0

dψ sin θ exp [κhm(sin θ cosψ−hz cos θ)] .

(3.24)

Надалi обмежимося випадком, коли hz = 0 i κhm ≪ 1 . Користуючись ви-

разом (3.24) та (3.22), легко показати, що з точнiстю до членiв першого порядку

щодо κhm невiдома функцiя F визначається рiвнянням

1

sin θ

∂

∂θ

(
sin θ

∂F

∂θ

)
+

1

sin2 θ

∂2F

∂ψ2
= −κhm sin θ sinψ. (3.25)
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Розв’язок цього рiвняння досить простий

F =
1

2
κhm sin θ sinψ. (3.26)

Враховуючи, що з квадратичною точнiстю щодо κhm , постiйну нормалiза-

цiї в рiвняннi (3.24) можна записати як Z = 4π(1 + κ2h2m/6) i тодi

P0 =
sin θ

4π

[
1 + κhm sin θ cosψ

− κ2h2m
6

(
1− 3 sin2 θ cos2 ψ

) ]
, (3.27)

з (3.23) можна легко отримати

Pst =
sin θ

4π

[
1+κhm sin θ cosψ − κ2h2m

6

(
1−3 sin2 θcos2 ψ

)]

+
1

8π
κ2hmΩ̃sin

2 θsinψ. (3.28)

Втрати потужностi q у випадку дiї циркулярно-поляризованого поля та-

кож отримуються прямою пiдстановкою виразу (3.28) у (2.34). Зрештою, отри-

муємо наступну формулу

q =
1

6
h2mΩ̃

2κ2. (3.29)

Головною особливiстю останнього виразу є квадратична залежнiсть вiд ам-

плiтуди hm , що не характерно для випадку вiдсутностi шуму, див. вираз (3.4).

Тут уваги заслуговує квадратична залежнiсть саме вiд параметруκ i означає,

що втрати потужностi залежать вiд температури як T−2 . Тут пiдкреслюємо,

що (3.29) не застосовується для малих iнтенсивностей теплового шуму, коли

κ≫ 1 .

Щоб перевiрити нашi аналiтичнi висновки та побачити область застосува-

ння отриманого результату, було виконано моделювання на основi чисельного

iнтегрування ефективних стохастичних рiвнянь (2.28). Для верифiкацiї нашого
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чисельного iнструменту спочатку пiдрахуємо величину

Σ =
8π

κ2h2m
(Pst − P0)|Ψ=π/2. (3.30)

Вiдповiдно до рiвняння (3.27), ця величина характеризує рiзницю мiж уста-

леною (коли Ω̃ 6= 0 ) та рiвноважною (коли Ω̃ = 0 ) щiльностями ймовiр-

ностi Ψ = π/2 та виражається як Σ = (Ω̃/hm) sin
2Θ . Чисельнi результати

для Σ як функцiї кута Θ одержанi шляхом чисельного розв’язання рiвнянь

(2.28) для τ1 = 5.56 × 10−7 c, κ = 8 , hz0 = 0 та рiзних значень характе-

ристик поля hm and Ω̃ . Розв’язки цих рiвнянь, або пари кутiв θn = θ(t̃n)

and ψn = ψ(t̃n) , визначаються для моментiв часу t̃n = 105 + n∆t̃ (тут 105

– так званий час очiкування, необхiдний для завершення перехiдних проце-

сiв та досягнення усталеного режиму), n = 1, N , N = 1011 та ∆t̃ = 10−2 .

Нарештi, чисельнi значення щiльностi ймовiрностi Pst|Ψ=π/2 та P0|Ψ=π/2 ви-

раховуються як NM|Ω̃ 6=0/(∆Θ∆ΨN) та NM|Ω̃=0/(∆Θ∆ΨN) , вiдповiдно. Тут,

NM число пар (серед загальної кiлькостi N пар), що задовольняють умовам

θn ∈ [M∆Θ−∆Θ,M∆Θ] та ψn ∈ [π/2−∆Ψ/2, π/2 +∆Ψ/2) , в яких параме-

три M , ∆Θ та ∆Ψ вибранi як M = 1, 155 and ∆Θ = ∆Ψ = π/155 (також

вiдзначимо що
∑

MNM = N ).

Як показано на рисунку 3.4, результати моделювання Θ -залежностi Σ ду-

же добре узгоджуються з теоретичними прогнозами, що дозволяє зробити такi

висновки. По-перше, роз’вязок (3.27) рiвняння Фокера-Планка (3.22) правильно

описує довготривалу поведiнку обертального руху наночастинок в в’язкiй рiди-

нi. По-друге, оскiльки рiзниця (Pst − P0)|Ψ=π/2 має другий порядок точностi

вiдносно κhm , ефективнi рiвняння Ланжевена (2.28) можуть бути використанi

для прогнозування i дослiдження бiльш "тонких"ефектiв у обертовому русi. I

по-третє, подання Pst = Pst(Θ,Ψ) , що є ключовим припущенням нашого аналi-

зу, виконується не тiльки на Ω̃/hm < 1 (як це очiкується з розгляду детермiнi-

стичного наближення, коли тепловими флуктуацiями знехтувано), але й також
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Рис. 3.4. Залежнiсть Σ вiд Θ для Ω̃/hm = 0.5 (1) та Ω̃/hm = 1.5 (2). Суцiльна

крива вiдповiдає теоретичним результатам Σ = (Ω̃/hm) sin
2Θ а маркери вiдпо-

вiдають значенням Σ , знайденим чисельно.Останнi отриманi з використанням
рiвняння (2.28) для hm = 2.5 × 10−2 , Ω̃ = 1.25× 10−2 (1) та Ω̃ = 3.75× 10−2

(2); iншi параметри зазначенi за текстом.

коли Ω̃/hm ≥ 1 . Останнє означає, що можлива наявнiсть неоднорiдної прецесiї

не впливає на сталу щiльнiсть ймовiрностi Pst .

Чисельним розв’язанням рiвняння (2.28) далi визначаються середнi зна-

чення намагнiченостi наночастинки та середнє значення її кутової швидкостi,

〈µ〉 та 〈̟〉 . Обчислення проводились у такий спосiб: 〈µ〉 = (1/l)
∑l

i=1 cos θi

та 〈̟〉 = 1 − (1/l)
∑l

i=1ψi/(Ω̃t̃sim) , де θi = θi(t̃sim) та ψi = ψi(t̃sim) значення

кутових координат на i -му запуску, t̃sim час моделювання, та l є кiлькiстю

запускiв процедури чисельного розрахунку. У даному випадку були обранi такi

значення параметрiв: t̃sim = 106 та l = 105 ; iншi ж параметри аналогiчнi тим,

що використовувалися пiд час одержання даних для рисунка 3.1. Тут важли-

во зазначити, що коли t̃sim приймає достатньо великi значення, статистичнi

властивостi кутiв θi та ψi не залежать вiд початкових умов.

Далi, з використанням аналогiчного пiдходу було встановлено, що 〈µ〉 = 0

для всiх скiнчених значень парамтера κ , який, нагадаємо, оберненопропор-

цiйний до температури. На перший погляд, цей результат не узгоджується з

поведiнкою µ для детермiнiстичного наближення (коли κ = ∞ ), див. Рис. 3.1,

оскiльки 〈µ〉 для великих значень κ мають прямувати до µ . Та якщо µ ви-
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значається чисельним способом для малих (але ненульових) значень зовнiшньо-

го сталого поля hz0 (або, hz0 = 10−3 на рисунку 3.1), то, з рештою, 〈µ〉 за

κ ≫ 1/hz0 й справдi прямує до µ . Однак, коли µ є математично визначеною

величиною за умови hz → 0 , таке трактування безпiдставне для будь-яких скiн-

чених κ . Фактично, перiодичний режим обертання наночастинки, який iснує у

наближеннi нульової температури за умови hz0 = 0 та Ω̃/hm ≥ 1 , руйнується:

limhz0→0± mz = ±µ . Термiчний крутний момент довiльної потужностi повнiстю

руйнує цей режим, приводячи до того, що 〈µ〉 = 0 .

Вплив теплового крутного моменту на середню кутову частоту обертан-

ня наночастинки, що збуджується зовнiшнiм циркулярно-поляризованим по-

лем (за умови hz0 = 0 ), проiлюстровано на Рис. 3.5. Як видно, середня куто-

ва частота 〈̟〉 сильно залежить вiд теплового крутного моменту (чим менше

параметр κ , тим бiльше випадковий крутний момент) та виявляє досить вира-

жену залежнiсть вiд частоти зовнiшнього поля Ω̃ . Оскiльки виконується умова

〈µ̃1,2(t̃)〉 = 0 , див. рiвняння (2.28), залежнiсть 〈̟〉 вiд κ та Ω̃ є виключно нелi-

нiйним ефектом. Найбiльш яскравим його проявом є те, що тепловi флуктуацiї

можуть збiльшувати i зменшувати кутову частоту наночастинок порiвняно з

детермiнованим випадком. Зокрема, якщо Ω̃c є розв’язком рiвняння ǫ = 0

( ǫ = 〈̟〉|κ=∞ − 〈̟〉 ) вiдносно Ω̃ , тодi тепловi коливання зменшують частоту

обертання ( ǫ > 0 ) коли Ω̃ < Ω̃c , та збiльшують їх ( ǫ < 0 ) коли Ω̃ > Ω̃c (див.

Рис. 3.6). Зазначимо, що Ω̃c зростає разом з тим як |min ǫ| зменшується зi

зменшенням κ , та ǫ прямує до нуля зi збiльшенням частоти Ω̃ .

Далi, прямим чисельним розв’язком ефективних рiвнянь Ланжевена (2.28),

дослiджуємо роль теплового випадкового обертального моменту в динамiцi на-

ночастинок для випадку hz0 6= 0 . Перш нiж приступити до аналiзу теплових

ефектiв, нагадаємо, що в детермiнiстичному випадку стацiонарна динамiка на-

ночастинок має прецесiйний характер, що описується постiйним кутом прецесiї

та кутом вiдставання (3.5). Як наслiдок, в цьому випадку безрозмiрна швид-

кiсть обертання ̟ = 1 , або можна казати, що частинка обертається з частотою
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Рис. 3.5. Середнє значення безрозмiрної кутової швидкостi обертання наноча-

стинки 〈̟〉 , як функцiя безрозмiрної частоти Ω̃ якщо hz0 = 0 , hm = 1 та
рiзних значень iнтенсивностi теплового шуму κ . Суцiльнi лiнiї отриманi шля-
хом чисельного розв’язання стохастичних рiвнянь (2.28), а штрихована лiнiя
одержана прямим обчисленням вiдповiдно виразу (3.9), що вiдповiдає детермi-
нiстичному наближенню ( 〈̟〉|κ=∞ = ̟ ).

Рис. 3.6. Залежнiсть рiзницi середньої швидкостi обертання для заданої тем-
ператури та середньої швидкостi обертання для детермiнiстичного наближення
ǫ(Ω̃) для рiзних значень iнтенсивностi теплового шуму κ . Обранi параметри
обчислень вiдповiдають аналогам для Рис. 3.5.
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Рис. 3.7. Середнє значення безрозмiрної кутової швидкостi обертання нано-

частинки як функцiя безрозмiрної частоти Ω̃ для hm = 1 , κ = 5 та рiзних
значень параметру hz0 .

зовнiшнього поля, а z -компонента безрозмiрного магнiтного моменту задається

виразом (3.6).

Оскiльки рiвняння (2.28) нелiнiйнi, крутний момент вiд випадкових тер-

мiчних сил суттєво впливає на осередненi характеристики прецесiйного руху

наночастинки. Зокрема, завдяки такiй дiї, середня кутова частота прецесiї стає

менше частоти зовнiшнього магнiтного поля, тобто, 〈̟〉 < 1 для усiх скiнчених

значень κ . Бiльш того, чисельне моделювання показує, що 〈̟〉 є монотонною

функцiєю, що зменшується вiд 1/κ , з граничними значеннями 〈̟〉|1/κ=0 = 1 та

〈̟〉|1/κ=∞ = 0 .Середня частота обертання 〈̟〉 також монотонно зменшується

зi збiльшенням частоти Ω̃ (див. Рис. 3.7), та 〈̟〉 → 0 як Ω̃ → ∞ для усiх

скiнчених κ . Важливою особливiстю цих залежностей є те, що вони зменшу-

ються повiльнiше з ростом hz0 . Цей факт свiдчить про iснування характерної

частоти Ω̃0 , яка роздiляє двi якiсно рiзнi поведiнки 〈̟〉 як функцiї hz0 . Має-

ться на увазi, що Ω̃ < Ω̃0 та 〈̟〉 монотонно спадає зi збiльшенням hz0 , та 〈̟〉
виявляє немонотонну залежнiсть hz0 якщо Ω̃ > Ω̃0 , як показано на Рис. 3.8.

Важливо пiдкреслити, що всi цi вартi особливої уваги властивостi середньої ча-

стоти прецесiї наночастинок виникають в результатi теплових флуктуацiй на

вiдмiну вiд детермiнiстичного випадку, коли 〈̟〉 = 1 .
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Рис. 3.8. Середнє значення безрозмiрної кутової швидкостi обертання наноча-
стинки як функцiя зовнiшнього постiйного поля hz0 для hm = 1 , κ = 5 та двох
значень частоти Ω̃ . Має мiсце характерна частота Ω̃0 яка роздiляє монотонний
режим ( Ω̃ < Ω0 ) та немонотонний режим ( Ω̃ > Ω̃0 ) залежностi 〈̟〉 вiд hz0 ,
яка для даних значень параметрiв складає Ω̃0 = 0.78 .

Нарештi, залежнiсть середнього значення безрозмiрної намагнiченостi

〈mz〉 вiд Ω̃ та κ продемонстрована на Рис. 3.9. Як бачимо, 〈mz〉 прямує до зна-

чень, передбачених теоретично вiдповiдно до виразу (3.6) зi зростанням κ , та

〈mz〉 практично не залежить вiд Ω̃ для вiдносно невеликих значень κ . Оскiль-

ки лiмiт Ω̃ → ∞ вiдповiдає вiдсутностi поля, що обертається з виразу (2.16) мо-

жна отримати 〈mz〉|Ω̃→∞ = 2π
∫ π
0 cos θP0(θ)dθ = L(κhz) , де L(x) = cothx−1/x

– вiдома функцiя Ланжевена. Зокрема, для кривих 1, 2 та 3 функцiя L(κhz)

приблизно дорiвнює 0.778 , 0.438 та 0.099 , вiдповiдно.

Далi, як можна побачити з Рис. 3.10, аналiтичнi та чисельнi результа-

ти добре корелюють для цiкавих з практичної точки зору значень iнтенсив-

ностей шуму та параметрiв зовнiшнього поля. Таким чином, для κ = 5 та

hm = 0.01 , вираз для потужностi (3.29) дає достовiрнi результати для частот

поля до Ω̃ ∼ 0.1 . Вивчення втрат потужностi у всьому прийнятному дiапа-

зонi параметрiв може виконуватися лише чисельно. Як i слiд було очiкувати,

коли вiдношення магнiтної i теплової енергiї κ зростає, втрати потужностi пря-

мують до граничних значень, якi задаються детермiнiстичним наближенням. З

Рис. 3.10 видно, що для малих частот рiзниця мiж значеннями втрат потужностi

зростає нелiнiйно вiд κ . Однак, ця рiзниця зменшується зi зростанням частоти
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Рис. 3.9. Частотна залежнiсть середньої намагнiченостi наночастинки для
hz0 = 0.3 , hm = 1 та рiзних значень вiдношення магнiтної та теплової енергiй
κ . Пунктирна крива репрезентує теоретичнi результати (3.6) для детермiнiсти-
чного випадку.

Рис. 3.10. Порiвняння аналiтичних та чисельних результатiв пiд дiєю
циркулярно-поляризованого поля. Спiввiдношення мiж магнiтною та тепловою
енергiєю має значення κ = 5 , амплiтуда поля має значення hm = 0.01 . Теорiя
дає бiльшi значення, i рiзниця збiльшується з частотою.
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Рис. 3.11. Частотнi залежностi втрати потужностi для рiзних значень спiв-
вiдношення мiж магнiтною та тепловою енергiями при дiї циркулярно-
поляризованого поля. Амплiтуда поля має значення hm = 0.05 . Поведiнка по-
дiбна до випадку дiї лiнiйно поляризованого поля (див. Рис. 3.14), але значення
приблизно в два рази бiльшi.

Ω̃ i стає досить незначною вже для Ω̃ ∼ 1 . На високих частотах значення q

прямують до константи, яка пропорцiйна до hm в широкому дiапазонi κ . Порiв-

нюючи Рис. 3.11 та Рис. 3.14 можна зробити висновок, що залежностi, отриманi

для циркулярно та лiнiйно поляризованих полiв, якiсно аналогiчнi. Вiдповiдно

до результатiв у випадку вiдсутностi шуму (3.20), асимптотичнi значення на

високих частотах для циркулярно-поляризованого поля приблизно в два рази

бiльше, нiж для лiнiйно поляризованого поля. Рiзниця в два рази актуальна

практично для всього дiапазону частот, що є наслiдком наявностi термостату

i не завжди характерно для випадку вiдсутностi шуму. Iнтегрованi результа-

ти для рiзних значень κ та hm проiлюстрованi на Рис. 3.12, де всi зазначенi

тенденцiї та особливостi показанi у однаковий спосiб. Як видно з Рис. 3.12a,

для малих частот ( Ω̃ = 0.05 на рисунку) характер залежностей знаходиться в

хорошому узгодженнi з аналiтичним виразом (3.29), де втрати потужностi про-

порцiйнi κ2 та h2m . На противагу, як випливає з Рис. 3.12b, для великих частот

( Ω̃ = 1 на рисунку) залежнiсть вiд κ стає слабкою, а нелiнiйне зростання вiд

hm залишається.

В якостi попереднього пiдсумку, ми хочемо пiдкреслити наступне. Тепловi

коливання призводять до падiння втрат потужностi, але за характером зале-
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a)

б)

Рис. 3.12. Залежнiсть втрат потужностi вiд частоти поля та спiввiдношення ма-
гнiтної та теплової енергiй при дiї циркулярно-поляризованого поля. Частина
а) демонструє сильне нелiнiйне зниження втрат потужностi за обома параме-
трами, у випадку малої частоти (значення частоти поля обрано як Ω̃ = 0.05 ).
Частина б) демонструє слабку залежнiсть втрат потужностi вiд спiввiдношен-
ня мiж магнiтною та тепловою енергiями, у випадку великих частот (значення
частоти поля обрано як Ω̃ = 1 )
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жностей q(Ω̃) залишаються подiбними отриманим у детермiнiстичному набли-

женнi. Рiзниця викликана тепловим шумом зменшується з частотою поля. Ре-

зультати, поданi для циркулярно-поляризого поля якiсно корелюють з резуль-

татами, отриманими в роботах [94,95], в той час як для лiнiйно поляризованого

поля ми грунтувались на обчисленнях, поданих у роботi [97]. Але ми провели

наше дослiдження всiх цих випадкiв в єдинiй i методологiчно однозначнiй ма-

нерi, аналiтична складова якої заснована на рiвняннi Фоккера-Планка (2.20) та

визначеннi втрат потужностi у виглядi (2.29). У свою чергу, ефективна форма

рiвняння Ланжевена (2.28) використовувалася для чисельного моделювання,

що в результатi дало нам можливiсть простежити глибоке розумiння ролi те-

плових флуктуацiй в поглинаннi змiнного поля наночастинкою, в наближеннi

вмороженого магнiтного моменту.

3.2.2. Стохастичне наближення: дiя лiнiйно-поляризованого поля

Далi, розглянемо випадок, коли зовнiшнє поле коливається уздовж вiсi z ,

див. рiвняння (2.3b). З мiркуваннь симетрiї, ми припускаємо, що щiльнiсть ймо-

вiрностi P залежить тiльки вiд полярного кута θ i не залежить вiд азимуталь-

ного кута φ . Потiм, наслiдуючи [97], подаємо щiльнiсть ймовiрностi як P у

формi P = P (θ, t̃) = sin θf(t̃) що, в свою чергу, дозволяє спростити рiвняння

Фоккера-Планка (2.20) до вигляду

df

dt̃
=

1

κ

[
1

sin θ

∂

∂θ

(
sin θ

∂f

∂θ
+ fκhm sin2 θ cos(Ω̃t̃)

)]
.

(3.31)

Для спрощення подальших розрахункiв використаємо позначення cos θ = x та

перепишемо вираз (3.31)

df

dt̃
=

1

κ

∂

∂x

[
(1− x2)

∂f

∂x
− κhm cot(Ω̃t̃)(1− x2)f

]
.

(3.32)
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Ми пiдкреслюємо, що рiвняння (3.32) повнiстю збiгається з вiдповiдним вира-

зом в [97]. Його розв’язок можна тримати шляхом розкладання на полiноми

Лежандра та гармонiки

f =

=
1

2
+

∞∑

ℓ=0

[ ∞∑

n=0

Aℓn cos(nΩ̃t̃)+

∞∑

n=0

Bℓn sin(nΩ̃t̃)

]
Pℓ(x),

(3.33)

де Pℓ(x) – полiноми Лежандра, n , ℓ – цiлi числа. Пряма пiдстановка рiвняння

(3.33) в (3.32) дозволяє нам вивести алгебраїчну систему рiвнянь, розв’язком

якої є невiдомi коефiцiєнти Aℓn , Bℓn

−nΩ̃Aℓn =

=
1

κ

[
−ℓ(ℓ+ 1)Bℓn+

κhm
2

(
ℓ(ℓ+ 1)

2ℓ− 1

(
Bℓ−1,n−1

+Bℓ−1,n+1

)
− ℓ(ℓ+ 1)

2l + 3

(
Bℓ+1,n−1+Bℓ+1,n+1

))]
,

(3.34)

nΩ̃Bℓn =
1

κ

[
−ℓ(ℓ+ 1)Aℓn+

+
κhm
2

(
ℓ(ℓ+ 1)

2ℓ− 1

(
(1+δnℓ)Aℓ−1,n−1 + Aℓ−1,n+1

)

− ℓ(ℓ+ 1)

2ℓ+ 3

(
(1 + δnℓ)Aℓ+1,n−1+Aℓ+1,n+1

))]
,

(3.35)

де n ≥ 1 або ℓ ≥ 1 . Iншi випадки визначаються наступним чином

Aℓ0 =
κhm
2

[
1

2ℓ− 1
Aℓ−1,1 −

1

2ℓ+ 3
Aℓ+1,1

]
(3.36)
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Рис. 3.13. Чисельно отриманi залежностi коефiцiєнта B11 в (3.35) вiд параме-
тра κ , який представляє собою вiдношення мiж магнiтною i тепловою енергiєю.
Вiдзначається насичений характер i складна частотна поведiнка.

для ℓ ≥ 1 , A00 = 0.5 , A0n = 0 , Bℓ0 = 0 , B0n = 0 , i, нарештi, Aℓn = 0 ,

Bℓn = 0 , коли ℓ+ n непарне.

Втрати потужностi Ω̃ у випадку дiї лiнiйно поляризованого поля легко

отимати прямою пiдстановкою виразу (3.33) (з урахуванням, що P = P (θ, t̃) =

sin θf(t̃) ) до означення потужностей втрат у виглядi (2.34). Пiсля виконання

всiх процедур iнтегрування, остаточний вираз має досить просту форму

q =
1

3
hmΩ̃B11, (3.37)

що корелює з детермiнiстичним аналогом. Вплив шуму прихований в параметрi

B11 , який можна проаналiзувати лише чисельно. Як видно з Рис. 3.13, зале-

жнiсть B11(κ) , яка була отримана шляхом чисельного аналiзу виразiв (3.34)-

(3.36), демонструє насичений характер на великих частотах. Для малих значень

параметру κ , значення B11 швидко зростає на великих частотах, тодi як для

великих κ цi тенденцiї змiнюються на протилежнi. Цей факт говорить про пе-

ревагу використання високочастотних полiв при високих температурах. Наре-

штi, B11(κ) зростає з амплiтудою поля, особливо для великих κ . Таким чином,

чутливiсть B11 до κ зростає з амплiтудою та частотою поля hm i Ω̃ .
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Рис. 3.14. Частотнi залежностi втрат потужностi при рiзних значеннях вiдно-
шення мiж магнiтною та тепловою енергiями пiд час дiї лiнiйно поляризованого
поля. Амплiтуди поля має значення hm = 0.05 . Чисельнi та аналiтичнi прогнози
добре узгоджуються мiж собою. Слiд вiдзначити насичений характер поведiнки
i вiдповiднiсть з результатами у випадку вiдсутностi шуму.

Для пiдтвердження аналiтичних висновкiв була проведена серiя циклiв си-

муляцiї на основi числового iнтегрування (2.28). Як ми можемо побачити з

Рис. 3.14, аналiтичнi та числовi результати добре узгоджуються в широкому

дiапазонi параметрiв. Залежностi якiсно схожi з аналогами для детермiнiсти-

чного наближення, а кiлькiсна рiзниця зменшується з κ . Зрештою, ця рiзниця

бiльш виражена для малих частот i зникає для великих Ω̃ .

3.3. Висновки до роздiлу 3

У детермiнiстичному наближеннi отримано низку аналiтичних результатiв

для випадку дiї змiнного поля на наночастинку з вмороженим магнiтним мо-

ментом. Проаналiзовано випадки рiзних типiв поляризацiї та дiапазонiв амплi-

туди i частоти поля. Отриманi залежностi потужностi втрат мають насичений

характер i встановлюють опорнi значення для реальних, практично значимих

випадкiв, що дозволятиме дати оцiнку дiапазону швидкостей нагрiвання сере-

довища пiд час магнiтної гiпертермiї. Результати детермiнiстичного наближе-

ння дозволяють зрозумiти характер дiї термостату та дипольної взаємодiї для

подальшого уточнення характеристик вiдгуку ферорiдин.
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Було показано, що тепловi коливання нелiнiйно знижують втрати потужно-

стi на невеликих частотах. Так, для циркулярно-поляризованого зовнiшнього

поля це зменшення реалiзується як κ2 (κ – вiдношення магнiтної та теплової

енергiй), за умов κhm ≪ 1 , κΩ̃ ≪ 1 . У той же час, для досить великих частот

( Ω̃ ∼ 1 ), рiзниця мiж значеннями втрат потужностi при рiзнiй iнтенсивностi

шуму, яка визначається κ , стає менш вираженою. I нарештi, коли Ω̃ ≪ 1 ,

результати майже не вiдрiзняються вiд детермiнiстичного наближення в ши-

рокому дiапазонi κ . Така поведiнка повинна враховуватися для пiдвищення

ефективностi методу магнiтної гiпертермiї.

З проведеного детального аналiзу видно, що значення втрат потужностi

для циркулярно-поляризованого поля приблизно в два рази перевищують зна-

чення для лiнiйно поляризованого у всьому дiапазонi частот. Це очевидно для

квазiрiвноважного наближення, описаного в [68] i випливає з детермiнiстичного

наближення для високих частот. Але це досить несподiвано для низькочастотної

поведiнки в динамiчному наближеннi, де ситуацiя може iстотно вiдрiзнятися.

Цей факт говорить про те, що тепловi коливання якiсно змiнюють поведiнку

частинок.
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4. АНСАМБЛЬ НАНОЧАСТИНОК З ВМОРОЖЕНИМ

МОМЕНТОМ: РЕЗУЛЬТАТИ МОДЕЛЮВАННЯ З

УРАХУВАННЯМ ВЗАЄМОДIЇ

4.1. Рiвноважнi характеристики ансамблю та вплив граничних

умов

Для здiйснення перевiрки розроблений чисельний iнструмент спочатку бу-

ло застосовано до моделювання поведiнки ферорiднини у квазiстатичному полi.

Для цього було взято ансамбль з N = 104 частинок магхемiта (γ − Fe2O3 ) з

такими параметрами M = 3.1 · 105 A/м, ρ = 5000 кг/м 3 , R = 10 нм. Вважа-

лось, що частинки завислi у звичайнiй водi (η = 0.89 · 10−3 П · с). Вважалося,

що ансамбль знаходиться в цилiндричнiй посудинi, висота якої у п’ять разiв

перевищує дiаметр, якщо спецiально не обумовлено iнше. Вiсь oz декартової

системи координат направлена вздовж висоти посудини. Параметри взаємодiї

у виразi (2.39) приймалися вiдповiдно σ = 2.1 , ε = 0.005 , температура при-

ймалася такою, що дорiвнює T = 300 K, якщо спецiально не обумовлено iнше.

Рiвноважний стан для заданих параметрiв знаходився протягом 3 · 104 iтера-

цiй, при цьому осередненi характеристики розраховувалися за останнiми 2 · 104

iтерацiями [2].

Iнтенсивнiсть дипольного взаємодiї залежить вiд середньої вiдстанi мiж

частинками, яка тим менше, чим бiльший об’ємний вмiст частинок

c =
4πR3N

3Vf
· 100%, (4.1)

де Vf – об’єм рiдини. За умови, що c → 0 , середнє значення наведеної нама-

гнiченостi 〈ui〉 вздовж i -ої координатної вiсi описується функцiєю Ланжевена

〈ui〉 = cothα− 1/κ, κ = MHext
i /kBT (4.2)

де Hext
i – зовнiшнє поле вздовж i -ої вiсi. На Рис. 4.1a показанi залежностi без-

розмiрної намагнiченостi вiд зовнiшнього поля для рiзних об’ємних концентра-
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цiй частинок. Як видно з рисунка, результат взаємодiї, як правило, має характер

збiльшення намагнiченостi в порiвняннi з випадком без взаємодiї. Це пов’язано

з тим, що дипольне поле частинок, магнiтнi моменти яких зорiєнтованi перева-

жно вздовж зовнiшнього поля, збiгається з останнiм у напрямку, i у такий спосiб

посилює його. У результатi у рiвноважному станi для даних умов моделювання

частинки утворюють лiнiйнi ланцюжки (див. Рис. 4.1а). Однак, зi зростанням c

для не дуже великих зовнiшнiх полiв може позначатися антиферомагнiтний ха-

рактер дипольної взаємодiї, за якої результуючий напрям розташованих поруч

ланцюжкiв може бути протилежним. Крiм того, велика концентрацiя части-

нок може обумовлювати утворення замкнутих кiльцеподiбних кластерiв (див.

Рис. 4.1б). Усе це призводить до зменшення намагнiченостi ансамблю. Тому, з

ростом концентрацiї намагнiченiсть ансамблю зростає повiльнiше, що виражає-

ться в меншiй крутизнi залежностi диференцiальної магнiтної сприйнятливостi

ансамблю

χz =
∆〈uz〉
∆hextz

, (4.3)

див. Рис. 4.1б. Слiд зазначити, що описаний механiзм може призводити до того,

що розраховане значення безрозмiрної намагнiченостi може бути меншим, нiж

передбачене виразом (4.2).

У разi, коли теплова енергiя не перевищує магнiтостатичну енергiю, об-

умовлену дипольною взаємодiєю, роль теплових ефектiв незначна. Кiлькiсним

критерiєм, що це характеризує, є вiдношення енергiї взаємодiї двох поруч роз-

ташованих частинок до теплової

Λ =
m2

16πR3kBT
(4.4)

Вiдомо, [43], коли виконується умова Λ ≪ 1 , частинки зазнають броунiвсько-

го руху, в iншому випадку, вони утворюють кластери, якi визначають стру-

ктуру ферорiдини. Послуговуючись виразом (4.4), не важко показати, що для
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a)

б)

Рис. 4.1. Вплив об’ємної частки наночастинок в ферорiдинi на її намагнiченiсть
(а) та сприйнятливiсть (б)
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а б

Рис. 4.2. Структури частинок в ферорiдинi при c = 1% (a) i c = 5% (б)

використовуваних параметрiв моделювання в дiапазонi температур 200-400 К,

параметр Λ набуває значення 1.91-0.955. Тому, вiдмiннiсть кривих намагнiчува-

ння для цих температур спостерiгаються лише для малих значень зовнiшнього

поля (див. Рис. 4.3а). Оскiльки зi збiльшенням температури ускладнюється об’-

єднання частинок у кластери, вiдгук на зовнiшнє поле стає бiльш вираженим,

що призводить до зростання сприйнятливостi з температурою (див. Рис. 4.3б).

Для великих полiв, коли безрозмiрна намагнiченiсть прямує до одиницi, тепловi

флуктуацiї намагаються зруйнувати впорядкування у ансамблi. Це обумовлює

незначне зменшення намагнiченостi з ростом температури, коли 〈uz〉 ≈ 1 (див.

Рис. 4.3а).

Особливiсть дипольної взаємодiї полягає в тому, що вона призводить до

взаємного притягання мiж частинками. У той же час, за рахунок спецiальних

покриттiв частинок вiдбувається вiдштовхування, яке моделюється за допомо-

гою потенцiалу Леннарда-Джонса (2.39b). Одним з основних феноменологiчних

параметрiв в зазначеному потенцiалi, є вiдстань σ , на якiй сила притяжiння

компенсується силою вiдштовхування. Зростання цього параметра призводить

до зменшення ролi дипольної взаємодiї, оскiльки збiльшується середня вiдстань

мiж частинками i утворення стабiльних кластерiв ускладнюється. Як наслiдок,

це призводить до зростання сприйнятливостi (див. Рис. 4.4б), як i в разi зро-

стання температури. Для досить великих зовнiшнiх полiв, коли 〈uz〉 ≈ 1 , ди-
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a)

б)

Рис. 4.3. Вплив температури термостата на намагнiченiсть (а) i сприйнятли-
вiсть (б) ферорiдини, c = 5%
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польне поле пiдсилює зовнiшнє, тому виконується умова 〈uz(σ1)〉 > 〈uz(σ2)〉 ,

якщо σ1 > σ2 (див. Рис. 4.4а).

За рахунок наявностi внутрiшньої структури, ферорiдина може демонстру-

вати залежнiсть властивостей вiд форми посудини, а також анiзотропiю вла-

стивостей, обумовлену форм-фактором. Якщо, не змiнюючи загального об’єму

посудини i кiлькостi частинок, змiнювати спiввiдношення мiж ортогональни-

ми лiнiйними розмiрами, в системi будуть спостерiгатися двi взаємовиключнi

тенденцiї. З одного боку, збiльшення одного лiнiйного розмiру буде сприяти

утворенню ланцюжкiв вздовж цього напрямку. В результатi безрозмiрна нама-

гнiченiсть (див. Рис. 4.5а), збiльшується з ростом вiдношення «висота: дiаметр»

( l : d ). При цьому сприйнятливiсть (див. Рис. 4.5б) з ростом l : d демонструє

сильнiшу залежнiсть вiд зовнiшнього поля з ростом величини χz для малих зов-

нiшнiх полiв i, навпаки, бiльш слабку для великих. Однак, внаслiдок зменшення

середньої вiдстанi мiж ланцюжками, зростає ймовiрнiсть антиферомагнiтного

упорядкування таких ланцюжкiв, що перешкоджає подальшому збiльшенню

вiдмiнностi залежностей 〈uz(hextz )〉 i 〈χz(hextz )〉 з ростом вiдношення l : d .

За рахунок того, що наночастинкам енергетично вигiдно утворювати лан-

цюжки саме вздовж найбiльшого лiнiйного розмiру, буде спостерiгатися анi-

зотропiя його магнiтних властивостей. Якщо зовнiшнє поле прикладається

уздовж ланцюжка, то за рахунок спрямованого уздовж нього дипольного по-

ля впорядкування магнiтних моментiв вiдбувається досить iнтенсивно, про що

свiдчить швидке зростання кривої намагнiчування 〈uz(hextz )〉 (див. Рис. 4.5а).

У той же час, ступiнь вiдгуку уздовж ортогонального напрямку буде значно

нижчою, що виражається бiльш пологою кривою намагнiчування 〈uy(hexty )〉 ,

так i бiльш слабкою залежнiстю сприйнятливостi вiд зовнiшнього поля (див.

Рис. 4.6б).

Iнший прояв анiзотропiї властивостей полягає в розбiжностi проекцiй на-

магнiченостi на взаємно перпендикулярнi координатнi вiсi пiд час дiї вздовж

них однакових постiйних полiв. Якщо уздовж меншої сторони посудини докла-

сти певне зовнiшнє поле (hexty = 0.3 на рисунку 4.7), а поле уздовж бiльшої
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a)

б)

Рис. 4.4. Вплив параметру σ в потенцiалi Леннарда-Джонса (2.39b) на нама-
гнiченiсть (а) та сприйнятливiсть (б) ферорiдини, c = 5%
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a)

б)

Рис. 4.5. Вплив форм-фактора на намагнiченiсть (а) i сприйнятливiсть (б) фе-
рорiдини, c = 5%
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a)

б)

Рис. 4.6. Анiзотропiя властивостей ферорiдини в витягнутiй посудинi: намагнi-
ченiсть (а) i сприйнятливiсть (б) ферорiдини, l : d = 1 : 5 , c = 5%
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сторони (hextz ) поступово змiнювати, проекцiя намагнiченостi 〈uy〉 буде зроста-

ти з бiльшою швидкiстю, нiж зменшуватиметься проекцiя 〈uz〉 (див. Рис. 4.7б).

У результатi, коли обидвi проекцiї поля вирiвняються (hexty = hextz = 0.3 ), буде

виконуватися умова 〈uy〉 < 〈uz〉 .

4.2. Вплив взаємодiї мiж частинками на потужнiсть втрат

З попереднього пiдроздiлу очевидно, що взаємодiя мiж частинками може

iстотно впливати на реакцiю на зовнiшнє поле, i урахування цiєї взаємодiї є ва-

жливим з огляду на практичнi застосування феррорiдин. Навiть для порiвняно

невеликих значень об’ємiної концентрацiї частинок (наприклад, 1% ), внаслi-

док вiдштовхування, викликаного поверхнево-активним покриттям кожної ча-

стинки i далекодiючої дипольної взаємодiї мiж частинками, поведiнка кожної

з них буде вiдрiзнятись вiд результатiв наближення однiєї частинки, наведено-

го вище. Дипольна взаємодiя намагається об’єднати частинки у кластери. Такi

структури є надзвичайно небажаними для гiпертермiї з точки зору подальшої

метаболiзацiї та виведення наночастинок пiсля сеансу терапiї. Щоб запобiгти

цiй кластеризацiї, частинки покритi поверхнево-активною речовиною, що за-

безпечує вiдштовхування. Конкуренцiя мiж вищезгаданими взаємодiями може

змiнити питомi втрати потужностi кожної частинки в широкому дiапазонi, що

i є предметом розгляду цього роздiлу.

Взаємодiя мiж частинками, за великим рахунком, збiльшує магнiтну енер-

гiю, i у цього факту є два наслiдки. По-перше, регулярна компонента руху

стає сильнiшою через взаємодiю, а стохастичний компонент, навпаки, пригнi-

чується. На перший погляд, таке стримування може призвести до пiдвищення

втрат потужностi. По-друге, взаємодiя фiксує магнiтнi моменти частинок, а

вiдгук на зовнiшнє поле стає бiльш слабким. Ця тенденцiя призводить, навпа-

ки, до зменшення втрат потужностi, що спостерiгалося в останнiх експеримен-

тах [72–77,77–79]. Тим не менше, згаданi експерименти не описують всi можливi
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a)

б)

Рис. 4.7. Анiзотропiя магнiтних властивостей за взаємно перпендикулярної дiї
зовнiшнiх полiв: намагнiченiсть (а) i сприйнятливiсть (б) ферорiдини, l : d =
1 : 5 , φ = 5%
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ситуацiї та говорять про необхiднiсть майбутнiх експериментальних та чисель-

них дослiджень.

Як зазначено вище, взаємодiя призводить до утворення кластерiв, коли

сильнi дипольнi поля утримують кожну частинку, що перешкоджає подальшим

поступальним i обертальним рухам. У той же час, кластери є джерелом декiль-

кох явищ, якi суттєво змiнюють значення втрат потужностi. По-перше, кожна

частинка намагається зменшити свою енергiю i перейти до рiвноважного або

квазiрiвноважного стану, викликаного взаємодiєю. Зокрема, такi стани утво-

рюються дипольним полем, яке намагається впорядкувати магнiтнi моменти

частинок уздовж визначених напрямкiв. Через тепловi коливання магнiтний

момент разом з частинкою може здiйснювати перехiд або перемикання мiж ци-

ми станами. Такi перемикання змiнюють магнiтну конфiгурацiю у кластерах

i, навiть, призводять до їх часткових руйнувань. За певних обставин це може

призвести до збiльшення втрат потужностi. По-друге, досить великi коливання

можуть повнiстю дизасемблювати кластери, пiсля чого вiдгук наночастинок на

зовнiшнє поле покращиться. Це також здатне збiльшити втрати потужностi, i

ми iнтерпретуємо це як конструктивну роль теплового шуму. Всi вищезгаданi

явища, включаючи вплив параметрiв системи на їх умови виникнення були до-

слiдженi ретельно та детально. Найбiльш цiкавим є вплив об’ємної концентрацiї

частинок, iнтенсивностi шуму та характеристика поверхнево-активних речовин

на поведiнку ансамбля, зокрема на потужнiсть втрат.

Щоб пояснити згаданi явища, розглянемо механiзми формування класте-

рiв детально. З позицiї мiнiмальної магнiтостатичної енергiї, частинки повин-

нi бути якнайближче одна до одної. Крiм того, магнiтний момент кожної ча-

стинки повинен бути спрямований вздовж результуючого дипольного поля, яке

генерується iншими частинками. Оскiльки магнiтнi силовi лiнiї є замкнутими

кривими, вiдбуваються двi тенденцiї. По-перше, магнiтнi моменти частинок на-

магаються бути вирiвнянi вздовж одного напрямку, i це призводить до форму-

вання ланцюжкового кластера. По-друге, фрагменти ланцюжка, як правило,

розташовуються антипаралельно i притягують один одного, утворюючи анти-
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Рис. 4.8. Результати моделювання ансамблю: частотнi залежностi втрат поту-
жностi для рiзних значень об’ємної концентрацiї частинок при дiї циркулярно-
поляризованого поля. Амплiтуда поля має значення hm = 0.05 , спiввiдношення
мiж магнiтною та тепловою енергiями має значення κ = 10 , значення глибини
потенцiального бар’єру обрано ε = 0.04 , безрозмiрна рiвноважна вiдстань мiж
двома частинками має значення σ = 2.25 . Частинки об’єднанi в ланцюжково-
подiбнi структури

ферромагнiтну структуру. Для запобiгання такої агломерацiї кожна частинка

покрита спецiальною поверхнево-активною речовиною, що забезпечує стеричне

вiдштовхування. Змагання мiж притяганням диполя та стеричним вiдштовху-

ванням можуть призвести до зовсiм рiзних результатiв. Потрiбно пiдкреслити,

що оскiльки величина намагнiченостi є важливою для методу гiпертермiї, до-

цiльно синтезувати частинки з бiльшою намагнiченiстю, наскiльки це можливо.

Як наслiдок, iнтенсивнiсть дипольної взаємодiї буде збiльшуватися, а кластери

ставатимуть щiльнiше. Тому актуальнiсть врахування взаємодiї стає бiльшою.

Рiзнi параметри системи впливають на процес формування кластерiв по-

рiзному, i цей вплив може бути неоднозначним. Як правило, збiльшення об’-

ємної концентрацiї частинок призводить до їх агломерацiї, що, в свою чергу,

призводить до зменшення втрат потужностi (див. Рис. 4.8). Це можна поясню-

вати рiзними типами та змiною конфiгурацiй кластерiв зi змiнами концентра-

цiї. Коли об’ємна концентрацiя частинок невелика, утворюються ланцюжковi

структури. Частинки в таких структурах слабко взаємодiють, тому вони бiльш
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чутливi до зовнiшнього поля. Для бiльшої об’ємної концентрацiї частинок ко-

роткi ланцюжковi фрагменти приєднуються один до одного, створюючи бiльш

щiльнi структури з бiльш сильною взаємодiєю. I цi агрегованi структури ма-

ють слабку реакцiю на зовнiшнє поле. Але є деякi винятки з цих тенденцiй.

По-перше, коли iнтенсивнiсть шуму досить мала, роль концентрацiї частинок

може бути незначною. Це вiдбувається тому, що сформованi скупчення для

рiзних об’ємних концентрацiй мають схожу структуру i залишаються стабiль-

ними. По-друге, втрата потужностi може збiльшуватися з об’ємною концентра-

цiєю, як видно з Рис. 4.9 з наступних причин. Коли взаємодiя мiж частинками в

кластерах сильна, для перемагнiчування всього кластера потрiбне сильне поле,

i, як наслiдок, петля гiстерезису розширюється. Це пiдтверджується тим, що

крива для 5% на Рис. 4.9 розмiщена вище за криву 3% . Цей ефект зникає на

бiльших частотах, коли кластери не встигають здiйснювати повний оберт про-

тягом перiоду поля. Тут сильна взаємодiя пригнiчує реакцiю кожної частинки,

i втрати потужностi, навпаки, стають меншими порiвняно з випадком менших

об’ємних концентрацiй. Неоднозначний характер залежностi втрат потужностi

вiд концентрацiї частинок має експериментальне пiдтвердження у дослiджен-

нях питомої швидкостi абсорбцiї наночастинок оксиду залiза, зважених у рiзних

в’язких органiчних розчинах [179] (див. Рис. 4).

Тепловi коливання порушують впорядкування у кластерах зi зростанням

температури, i це може по-рiзному вплинути на вiдгук феррорiдини до зовнi-

шнього поля. Дуже цiкавий ефект вiдбувається за певних обставин, коли ма-

гнiтна енергiя частинки бiльша, нiж теплова, але не настiльки велика, щоб

виключити iстотнi коливання протягом перiоду поля. У цьому випадку кожна

частинка в кластерi знаходиться в квазiрiвноважному станi, що забезпечується

результуючим дипольним полем. Магнiтний момент частинки часто коливає-

ться бiля одного з цих станiв. Через рiдкiснi, але сильнi коливання частинка

може переходити з одного стану в iнший. Таке явище схоже на релаксацiю ма-

гнiтного моменту у фiксованiй одноосьовiй частинцi, що було описано в [34] або

на перемикання викликане полем тiєї ж частинки, розглянуте в [167]. Перехi-
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Рис. 4.9. Результати моделювання ансамблю: частотнi залежностi втрат поту-
жностi для рiзних значень об’ємної концентрацiї частинок при дiї циркулярно-
поляризованого поля. Амплiтуда поля має значення hm = 0.05 , спiввiдношення
мiж магнiтною та тепловою енергiями має значення κ = 25 , глибина потенцi-
ального бар’єру має значення ε = 0.04 , безрозмiрна рiвноважна вiдстань мiж
двома частинками має значення σ = 2.25 . Частинки об’єднуються в щiльнi
кластери, що складаються з фрагментiв ланцюжкiв

дний процес протiкає досить швидко, але пiд час цього кожна частинка зна-

ходиться в дуже збудженому станi, який характеризується високою енергiєю у

зовнiшньому полi. Як правило, це призводить до збiльшення втрат потужно-

стi, особливо для високих частот, коли час одного переходу стає порiвняним з

перiодом поля. Такий прирiст розсiювання енергiї вимагає ряду умов, оскiль-

ки багато факторiв впливають на спiввiдношення теплової та детермiнiстичної

магнiтної енергiй, а саме, iнтенсивностi шуму, параметрiв поверхнево-активних

речовин та типiв кластерiв. На Рис. 4.10, збiльшення втрат потужностi через

тепловi коливання вiдображається в поведiнцi кривої для κ = 25 . Як видно,

кривi для κ = 25 та κ = 40 збiгаються для малих частот. Але в той час як ча-

стота збiльшується, рiзниця мiж кривими для κ = 25 та κ = 40 стає бiльшою.

Слiд очiкувати, для частот бiльше, нiж Ω̃ = 5 значення втрат потужностi для

κ = 25 будуть бiльшими, нiж для κ = 10 . У цьому сенсi цей ефект може бути

бiльш продуктивним з точки зору збiльшення потужностi втрат, нiж розпад

кластеру, описаний нижче.
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Рис. 4.10. Результати моделювання ансамблю: частотнi залежностi втрат по-
тужностi для рiзних значень вiдношення магнiтної та теплової енергiй при дiї
циркулярно-поляризованого поля. Амплiтуда поля має значення hm = 0.05 ,
об’ємна концентрацiя частинок має значення 1% , значення глибини потенцi-
альйного бар’єру обрано ε = 0.04 , безрозмiрна рiвноважна вiдстань мiж двома
частинками має значення σ = 2.25 . Походження незвичайної поведiнки кривої
для κ = 25 полягає в перемиканнях частинок мiж квазiрiвноважними станами,
якi виникають внаслiдок дiї локальних дипольних полiв.

Незважаючи на те, що шум пригнiчує вiдгук кожної частинки на зовнiшнє

поле, для взаємодiючого ансамблю його дiя, як вже демонструвалось вище,

може призвести до зовсiм рiзних результатiв. Частинки в щiльних скупченнях

мiцно зв’язанi i слабко пiддаються дiї зовнiшнього поля. Але якщо теплова енер-

гiя порiвнянна з магнiтною, то тепловi коливання роблять частинки вiльними,

що повнiстю запобiгає утворенню кластера. Таким чином, тепловi коливання

напряму збiльшують реакцiю частинок на зовнiшнє перiодичне поле i, вiдповiд-

но, енергiю, поглинену вiд цього поля. Ми схильнi тлумачити це як констру-

ктивну роль шуму. Результати набору серiй запускiв чисельного моделювання,

що пiдтверджують це явище, зображенi на Рис. 4.11. По-перше, для великої

iнтенсивностi шуму (κ = 10 ) агрегацiя частинок не вiдбувається, i це явище

дуже виражено. По-друге, для меншої iнтенсивностi шумiв, кластери частково

сформованi, але вони можуть бути знищенi в залежностi вiд iнших параметрiв.

Як видно, на низьких частотах крива для κ = 25 майже збiгається з кривою

для κ = 40 , i обидвi вони розташованi далеко вище кривої для κ = 10 . В
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Рис. 4.11. Результати моделювання ансамблю: частотнi залежностi втрат по-
тужностi для рiзних значень вiдношення магнiтної та теплової енергiй при дiї
циркулярно-поляризованого поля. Амплiтуда поля має значення hm = 0.05 ,
об’ємна концентрацiя частинок має значення 3% , значення глибини потенцi-
ального бар’єру обрано ε = 0.02 , безрозмiрна рiвноважна вiдстань мiж двома
частинками має значення σ = 2.25 . Позицiї кривих показують, що кластери
руйнуються повнiстю при збiльшеннi iнтенсивностi шуму.

обох випадках утворюються схожi кластери, i вони не повнiстю руйнуються

тепловими шумами. Але для високих частот, коли iндукованi полем коливан-

ня частинок сприяють руйнуванню кластерiв, рiзниця мiж згаданими кривими

збiльшується.

Узагальнюючи, варто зазначити, що взаємодiя мiж частинками, а також

тепловий шум пригнiчує реакцiю частинок на зовнiшнє поле. У той же час,

обидва цi фактори можуть конкурувати один з одним, а результуюча втрата

потужностi в перiодичному зовнiшньому полi може широко варiюватися. Вирi-

шальну роль тут вiдiграє утворення кластерiв внаслiдок дипольної взаємодiї з

подальшими перетвореннями кластерiв та руйнуванням завдяки тепловим флу-

ктуацiям та дiї зовнiшнього перiодичного поля. Головний практичний результат

полягає в тому, що пiдвищення температури може сприяти поглинанню енер-

гiї. I тому iснує двi причини: перемикання частинок у кластерi внаслiдок коли-

вань, тимчасово руйнуючи магнiтний порядок, i повне розкладання кластерiв

шумом, що збiльшує реакцiю частинок на зовнiшнє поле.
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4.3. Висновки до роздiлу 4

У роздiлi було показано, що у проблемi нагрiвання ферорiднини змiнним

полем ключова роль належить структурi рiдини, яка, в свою чергу, формує-

ться за рахунок дипольної взаємодiї. Показано, що процес кластеризацiї, що

має своїм результатом ту чи iншу структуру дослiджуваного середовища, за-

лежить вiд ряду факторiв, таких як об’ємний вмiст частинок, характеристики

додаткових сил вiдштовхування, якi забезпечуються за рахунок покриття на-

ночастинок сурфактантами, температури, а, також форм-фактора посудини.

Встановлено, що за не дуже великого об’ємного вмiсту частинок вони ши-

куються в ланцюжки i дипольне поле пiдсилює зовнiшнє, що призводить до

зростання сприйнятливостi в порiвняннi з випадком вiдсутностi взаємодiї. З

подальшим зростанням вмiсту частинок за рахунок можливостi утворення кiль-

цеподiбних кластерiв або антиферомагнiтного упорядкування ланцюжкiв, якi

розташованi поруч, починає переважати тенденцiя до зменшення ступеня вiд-

гуку середовища на зовнiшнє поле, i залежнiсть сприйнятливостi вiд зовнiшньо-

го поля стає слабшою. Описанi тенденцiї можуть бути iстотно посиленi, якщо

помiстити ансамбль у вузьку посудину, що дозволяє говорити про анiзотропiю,

зумовлену форм-фактором посудини.

Якщо намагнiченiсть системи не виходить на насичений рiвень, сприйня-

тливiсть демонструє зростання з температурою, оскiльки тепловi флуктуацiї

перешкоджають кластеризацiї, що знижує ступiнь вiдгуку ансамблю на зовнi-

шнє поле. Якщо ж намагнiченiсть близька до насиченої, за рахунок теплових

флуктуацiй сприйнятливiсть навпаки, зменшується.

Встановлено, що взаємодiя мiж частинками сильно впливає на сприйня-

тливiсть ансамблю до зовнiшнiх перiодичних полiв. Через утворення кластерiв

кожна частинка знаходиться пiд дiєю досить сильного результуючого дипольно-

го поля, що ускладнює її реакцiю на зовнiшнє поле. Це призводить до значного

зниження втрат потужностi, що узгоджується з експериментами. За рахунок

рiзних типiв кластерiв вiдгук ферорiдини може iстоно змiнюватись за невели-
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ких змiн параметрiв поля. Цi ефекти особливо актуальнi для низьких частот,

коли кластери повнiстю переорiєнтуються протягом перiоду поля. Це призво-

дить до сильної рiзницi мiж значеннями q в порiвняннi з результатами випадку

однiєї частинки. Ця рiзниця зменшується з частотою поля, i для високих частот

потужнiсть втрат прямує до результатiв детермiнiстичного наближення.

Проте, взаємодiя мiж частинками та тепловий шум є конкуруючими факто-

рами. Встановлено, що в системi можлива конструктивна роль шуму. Перший

факт останнього має мiсце, коли iнтенсивнiсть шуму велика: руйнуються кла-

стери, що призводить до збiльшення q в наслiдок кращої реакцiї частинок на

зовнiшнє поле. I за певних iнших умов бiльша iнтенсивнiсть шуму вiдповiдає

бiльшим втратам потужностi. Другий факт має мiсце, коли магнiтна енергiя є

порiвняною з тепловою. Тут коливання частково розмивають порядок части-

нок у кластерi, що веде до значного збiльшення q для високих частот поля.

Це пояснюється поодинокими iнвертуваннями частинок в кластерi мiж квазi-

рiвноважними станами, утвореними дипольними полями. З допомогою таких

механiзмiв можна iстотно пiдвищити швидкiсть нагрiвання у процесi гiпертер-

мiї.
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5. СПРЯМОВАНИЙ ТРАНСПОРТ ПЕРIОДИЧНО

ЗБУДЖЕНИХ ФЕРОМАГНIТНИХ НАНОЧАСТИНОК,

IНДУКОВАНИЙ СИЛОЮ МАГНУСА В РIДКIЙ МАТРИЦI

5.1. Вступ до роздiлу 5

Ефект Магнуса – це вiдхилення траєкторiї тiла, що рухається в середови-

щi з обертанням, вiд траєкторiї цього ж тiла, що рухається без обертання. Цей

ефект вiдiграє важливу роль, наприклад, у спортi [180, 181], аеронавтицi [182]

та формуваннi планет [183,184]. Зазначимо, що ефект Магнуса може iснувати i

у випадку локалiзованих утворень середовища, таких як вихори у магнетиках,

надпровiдниках i надплинних рiдинах, але його природа в кожному такому ви-

падку своя (див., наприклад, [185, 186]).

Силу, яка викликає змiну траєкторiї тiла що рухається з обертанням, зазви-

чай називають силою Магнуса. Оскiльки ця сила залежить вiд багатьох факто-

рiв, таких як розмiр тiла, його форми та шорсткостi поверхнi, вiд характеристик

його поступального та обертального рухiв, динамiки навколишнього середови-

ща тощо, її розрахунок не є простою задачею. Бiльше того, за певних умов

(наприклад при русi в розрiдженому газi сфери, що обертається [187,188]), мо-

же iснувати зворотний, а не класичний, ефект Магнуса, в якому напрямок сили

Магнуса є протилежним до того, що визначається принципом Бернуллi. Однак

у випадку гладких сферичних частинок, чиї поступальнi та обертальнi рухи

характеризуються малими числами Рейнольдса, ефект Магнуса є класичним, а

силу Магнуса можна визначити аналiтично [189]. Хоч загалом цi умови є досить

жорсткими, їх можна легко реалiзувати для малих частинок, завислих у рiдинi.

Як правило, особливостi трансляцiйної динамiки феромагнiтних частинок

пiд дiєю гармонiчної сили та коливального магнiтного поля ранiше не викли-

кали великого iнтересу. Це пояснюється тим, що через вiдносно невелику силу

Магнуса, змiщення частинок, спричинене цiєю силою протягом перiоду поля,

також незначне. Однак, якщо зовнiшня сила i магнiтне поле належним чи-

ном синхронiзованi, сила Магнуса може iндукувати спрямований транспорт
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(дрейф) частинок. Цей ефект, який був передбачений i докладно вивчений в

роботах [5, 190–192], має особливий iнтерес для сепарацiї частинок, оскiльки

величину швидкостi дрейфу та напрямок дрейфу можна керувати зовнiшнiми

параметрами.

5.2. Феномен транспорту: основнi рiвняння та аналiтичнi ре-

зультати

Розвинута методологiя окрiм результатiв детально описаних у попере-

днiх роздiлах дозволяє ефективно дослiдити вплив температурних ефектiв на

дрейф, зумовлений силою Магнуса. Найперше, треба зазначити, що дана сила

виникає за умови сумiсної дiї зовнiшнього поля спецiального типу, яке здiйснює

коливання в площинi xy з частотою Ω , а також перiодичної сили, частота якої

також дорiвнює Ω . Для зручностi тут введемо безрозмiрний час t̃ дещо iншим

чином нiж це було зроблено вище: t̃ = Ωt/2π . Таким чином t̃ буде вимiрюва-

тися у частинах перiоду зовнiшньої дiї, а сама зовнiшня дiя у безрозмiрному

виглядi буде подаватися як

fd = fm sin (2πt̃− ϕ0), (5.1a)

h = cosψh(t̃) ex + sinψh(t̃) ey, (5.1b)

тут ϕ0 – початкова фаза, перiодичної сили fm – її амплiтуда, ψh – азиму-

тальний кут магнiтного поля, який задано перiодичною функцiєю безрозмiр-

ного часу t̃ , що задовольняє умовам ψh(1/2 + t̃) = −ψ(t̃) . Остання умова є

так званою умовою асиметрiї, що є важливою для генерування сили Магнуса.

Очевидно, що у безрозмiрному часi ψh(t̃) має перiод, який дорiвнює одиницi. З

урахуванням характеру дiї такого зовнiшнього поля, рiвняння Ланжевена у вiд-

носно полярних кутових координат вiдповiдає загальнiй векторнiй формi (2.5)
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та аналогiчне до системи рiвнянь (2.6)

θ̇ =
1

τ1
cos θ cos(ψh − φ) +

√
2

τ2
(ζy cosφ− ζx sinφ) , (5.2a)

φ̇ =
sin(ψh − φ)

τ1 sin θ
−
√

2

τ2

[
(ζx cosφ+ ζy sinφ) cot θ − ζz

]
. (5.2b)

У подальшому рiвняння 5.2 зручно подати вiдносно змiнних θ ψφ = ψh − φ

θ̇ =
1

τ1
cos θ cosψφ +

√
2

τ2

(
ζy cos(ψh − ψφ)− ζx sin(ψh − ψφ)

)
, (5.3a)

ψ̇φ = ψ̇h −
sinψφ
τ1 sin θ

+

√
2

τ2

[(
ζx cos(ψh − ψφ) + ζy sin(ψh − ψφ)

)
cot θ − ζz

]
(5.3b)

Для подальшого чисельного моделювання зручно скористатись ефектив-

ною системою рiвнянь, аналогiчною до (2.23), яка була б статистично еквiвален-

тна (5.3). Якщо виконати процедуру, засновану на рiвняннi Фоккера-Планка,

то так само як з системи рiвнянь (2.6) було отримана система рiвнянь (2.23), в

даному випадку з системи (5.3) можна одержати

dθ

dt̃
= cos θ cosψφ +

1

κ
cot θ +

√
2

κ
µ̃1, (5.4a)

dψφ

dt̃
=

dψh

dt̃
− sinψφ

sin θ
−
√

2

κ

1

sin θ
µ̃2. (5.4b)

Ефект Магнуса полягає у наявностi поступального руху, зумовленого перi-

одичними дiями з нульовим середнiм. Цей рух доцiльно характеризувати оди-

ничним вектором швидкостi, який вiдповiдно до [5,189] у безрозмiрному виглядi

записується як

v − Rer
6ωm

ω× v = sin (2πt̃− ϕ0) ex +
√

3ηRΩkBTν, (5.5)
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де число Рейнольдса для випадку обертання визначається як Rer = ρlR
2
ωm/η ,

ρl – густина рiдини, ωm = max |ω| та vm = fm/6πηR , ν – випадкова сила,

що моделює дiю теплових флуктуацiй з характеристиками

〈νi(t̃)〉 = 0, 〈νi(t̃)νj(t̃′)〉 = 2δijδ(t̃− t̃′). (5.6)

Вiдповiдно до [189], випадкова швидкiсть може бути записана як

v =

(
ex +

Rer
6ωm

ω× ex

)
sin (2πt̃− ϕ0)

+ σm

(
ν +

Rer
6ωm

ω× ν

)
, (5.7)

де σm =
√
ΩkBT/2πfmvm – безрозмiрний параметр, що характеризує iнтенсив-

нiсть флуктуацiй випадкової сили. Варто зазначити, що вираз (5.7) є справедли-

вим лише тодi, коли кутова швидкiсть ω є регулярною та не мiстить внеску

вiд теплових флуктуацiй. Це повязано тим, що множення двох функцiй, що

мiстять Гаусiвськi шуми, є математично не визначеною операцiєю Однак, цю

проблему можна обiйти, якщо шукати лише середню швидкiсть дрейфу. Якщо

врахувати, що 〈ν〉 = 0 то тодi також будуть справедливими спiвiдношення

〈ω × ν〉 = 〈ω〉 × 〈ν〉 = 0 i в результатi шукана середня швидкiсть запишеться

як

〈v〉 =
(
ex +

Rer
6ωm

〈ω〉 × ex

)
sin (2πt̃− ϕ0), (5.8)

або з врахуванням (2.5)

〈v〉 = [ex − γ ex × (〈u〉 × h)] sin (2πt̃− ϕ0), (5.9)

де γ = Rerτ
−1
1 Ω/12πωm = ρlR

2MHm/36η
2 – параметр, що характеризує внесок

ефекту Магнуса у рух наночастинки.
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Далi введемо поняття середньої швидкостi дрейфу 〈s〉 у виглядi

〈s〉 = lim
n→∞

∫ n+1

n

〈v(t̃)〉 dt̃. (5.10)

Тут n є цiлим числом, тобто iнтегрування здiйснюється на одному перiодi зов-

нiшнього поля. Далi скористаємося поданням магнiтного моменту u через сфе-

ричнi координати i виразом для зовнiшнього поля (5.1a) для спрощення виразу

для 〈s〉

ex × (〈u〉 × h) = −〈sin θ sinψφ〉 ey + 〈cos θ〉 cosψ ez. (5.11)

Далi з використанням подання t̃ = n + υ , де υ ∈ (0, 1) – певна змiнна, можна

записати limn→∞〈v(n + υ)〉 = 〈vst(υ)〉 , де iндекс ‘st’ символiзує знаходження

стацiонарного стану. Нарештi, з врахуванням умов симетрiї 〈cos θst(υ)〉 = 0 та

вищенаведеного аналiзу, одержуємо 〈s〉 = 〈sy〉 ey та

〈sy〉 = γ

∫ 1

0

〈sin θst(υ) sinψφst(υ)〉 sin (2πυ − ϕ0) dυ. (5.12)

Тобто, шуканий дрейф має мiсце вздовж вiсi y у вибраних координатах, а сере-

дня швидкiсть в загальному випадку визначатиметься як (5.12). Варто заува-

жити: ця швидкiсть чисельно дорiвнює силi Магнуса, яка осереднина за перi-

одом поля та за тепловими флуктуацiями. У загальнму випадку ця величина

може бути обрахована чисельно. Однак, для певних випадкiв, можна отрима-

ти також i аналiтичнi результати [5]. Так, коли зовнiшнє поле (5.1a) задається

виразом

h = cosψm cos (2πt̃) ex + sinψm cos (2πt̃) ey, (5.13)
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загальна формула (5.12) дозволяє отримати для планарної моделi (тобто, коли

θ ≡ π/2 )

〈sy〉 = −0.5πψmγκ
2τ1 cosϕ0, (5.14)

а в загальному випадку

〈sy〉 =
1

6
πψmγκ

2τ1 cosϕ0, (5.15)

5.3. Температурнi ефекти в дрейфовому русi: чисельнi резуль-

тати

Для перевiрки аналiтичних результатiв (5.14) i (5.15) на базi рiвнянь (5.4)

було проведено чисельне моделювання. Розв’язок шукався у виглядi ψ(i)
φ (n+υ)

та θ(i)(n + υ) в кожному i -у запуску. Для кращого осереднення параметр n

обирався якомога бiльшим (n≫ 1 ). У такий спосiб були розрахованi значення

〈sinψφst(υ)〉 i 〈sin θst(υ) sinψφst(υ)〉 вiдповiдно до виразу

〈sinψφst(υ)〉 =
1

N

N∑

i=1

sinψ
(i)
φ (n+ υ) (5.16)

i

〈sin θst(υ) sinψφst(υ)〉 =
1

N

N∑

i=1

sin θ(i)(n+ υ) sinψ
(i)
φ (n+ υ), (5.17)

де N(≫ 1) – загальна кiлькiсть запускiв (цi формули стають точними, якщо

N, n→ ∞ ). Далi, використовуючи вирази (5.16) i (5.17), була визначена швид-

кiсть дрейфу, що вiдповiдає моделi плоского ротора та у загальному випадку з

використанням виразу (5.12).

Залежностi безрозмiрної швидкостi дрейфу 〈sy〉/γ вiд вiдносної iнтенсив-

ностi теплового шуму κ , якi отриманi за описаними вище процедурами для

двох моделей, показанi на рис. 5.1 (використовувалися наступнi параметри мо-
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делювання: 1/τ1 = 0.01 , ψm = 1 рад, ϕ0 = 0 рад, n = 200 , та N = 107 ). Як

видно, результати моделювання добре узгоджуються з теоретично передбаче-

ними, якщо параметр κ достатньо малий. Це пiдтверджує як нашi аналiтичнi

результати, так i процедуру моделювання. Природно, що з ростом iнтенсивно-

стi шуму вiдмiнностi ростуть, а на чисельнi результати мають сильний вплив

флуктуацiї намагнiченостi, якi вiдбуваються поза площиною ротатора. Тому,

щоб врахувати цi флуктуацiї, використовується загальна система ефективних

стохастичних диференцiальних рiвнянь (5.4) без припущення θ ≡ π/2 .

Рис. 5.1. Приведена швидкiсть дрейфу як функцiя κ при κ ≪ 1 . Трикутнi
символи подають результати чисельного моделювання, а суцiльнi лiнiї 1 та 2
репрезентують теоретичнi результати (5.14) i (5.15) вiдповiдно.

Слiд зазначити, що згiдно з рiвняннями (5.4) вплив температури на обер-

тальнi властивостi наночастинок може вiдбуватися не тiльки через явну за-

лежнiсть параметру τ2 вiд температури, але також внаслiдок температурної

залежностi намагнiченостi M та динамiчної в’язкостi η . Для iлюстрацiї роз-

глянемо наночастинки кобальту, що завислi у водi, температура якої змiнюється

в iнтервалi ∆T вiд 273K (температура, близька до замерзання води) до 373K

(температура, близька до кипiння води). Оскiльки температура Кюрi кобальта

1.398 · 103K (див. посилання [193], табл. 2.3), намагнiченiсть кобальту повiль-

но змiнюється в iнтервалi ∆T . Тому M в данному температурному iнтервалi

можна вважати постiйною величиною, наприклад, M = 1.422 · 103 ерг/Гс см 3

– намагнiченiсть насичення кобальту за кiмнатної температури (див. посила-
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ння [193], табл. 2.9). Навпаки, динамiчна в’язкiсть води сильно зменшується

зi зростанням температури. Наприклад, згiдно з експериментальними дани-

ми (див. посилання [194], розд. 6), отримуємо η|T=273.64K/η|T=371.24K = 6.095 .

Оскiльки параметри τ1 та τ2 залежать вiд η , це означає, що необхiдно вра-

ховувати температурну залежнiсть динамiчної в’язкостi, щоб коректно описати

дрейф таких частинок. Для цього використовується наближена формула

η = 10A+B/(T−C), (5.18)

яка добре вiдтворює експериментальнi данi для динамiчної в’язкостi води в

даному iнтервалi ∆T (див. посилання [194], табл. 4.9). Тут, A = −3.5318 ,

B = 220.57 , C = 149.39 , T береться в кельвiнах, а η – в пуазах (П).

Рис. 5.2. Температурна залежнiсть приведеної швидкостi дрейфу наночасти-
нок кобальту з рiзним радiусом, завислих у водi. Залежнiсть, якщо κ = 0 ,
вiдповiдає великому радiусу частинки.

Використовуючи описану вище процедуру, також була чисельно визначена

безрозмiрна швидкiсть дрейфу 〈sy〉/γ як функцiя температури для наночасти-

нок кобальту диспергованих у водi (у всiх обчисленнях вважажлось, що n = 50

i N = 105 ). Рис. 5.2 iлюструє температурну залежнiсть цiєї швидкостi у ви-

падках, коли Hm = 102 Е, ψm = 1 рад, Ω = 106 рад/с, ϕ0 = 0 рад, R = 2

нм (лiнiя з перевернутими трикутниками), i R = 3 нм (лiнiя iз звичайними

трикутниками). При збiльшеннi радiусу частинки R швидкiсть дрейфу швид-
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ко наближається до граничної функцiї (представленої лiнiєю з ромбами), що

вiдповiдає випадку τ−1
2 = 0 . Зокрема, рiзницею мiж цими функцiями можна

знехтувати вже при R > 5 нм (цей радiус повiльно зростає зi зменшенням Hm ).

Це означає, що тепловi флуктуацiї зменшують швидкiсть дрейфу для вiдносно

малих частинок (коли R < 5 нм), тодi як у випадку бiльших частинок їх дрей-

фова швидкiсть залежить вiд температури виключно через температурну за-

лежнiсть динамiчної в’язкостi води. У цьому контекстi важливо зазначити, що

вiдповiдно до викладеної вище теорiї, детермiнiстичний пiдхiд до опису дрей-

фового руху феромагнiтних частинок справедливий, якщо R & 10 нм. Цей

факт значно розширює дiапазон придатностi детермiнiстичної теорiї, який був

приблизно оцiнений як R & 100 нм [191].

Вiдповiдно до (5.12) швидкiсть дрейфу 〈sy〉 – це перiодична функцiя з

початковою фазою ϕ0 , що задовольняє умовi 〈sy〉|π+ϕ0
= −〈sy〉|ϕ0

. Внаслiдок

цього 〈sy〉 при фiксованiй температурi може змiнюватися напрямок дрейфу

шляхом змiни ϕ0 . Можна також очiкувати, що змiна напрямку дрейфу може

бути викликана змiною температури T , якщо початкова фаза вибрана нале-

жним чином. Дiйсно, припускаючи для простоти, що тепловi флуктуацiї вiдсу-

тнi (тобто, τ−1
2 = 0 ), з рiвняння (5.4b) випливає, що його стацiонарний розв’я-

зок ψφst(t̃) i, отже, швидкiсть дрейфу (5.12) залежать вiд параметру τ1 (докла-

днiше див. посилання [192]) i вiд температури (оскiльки η = η(T ) ). Це означає,

що якщо початкова фаза ϕ0 i близька до значення, що є розв’язком рiвняння

〈sy〉 = 0 , то змiна знака 〈sy〉 може вiдбуватися завдяки змiнi T . Цi очiкування

повнiстю пiдтвердженi результатами моделювання, поданими на Рис. 5.3.

Для того, щоб отримати бiльш повне уявлення про поведiнку дрейфової

швидкостi Co наночастинок, була розрахувана її залежнiсть вiд амплiтуди по-

ля Hm , його частоти Ω i максимального значення кута ψm . Залежнiсть 〈sy〉/γ
вiд Hm для наночастинки з радiусом R = 5 нм, яка визначена за кiмнатної тем-

ператури T = 295K , Ω = 5 ·105 рад/с та ψm = 1 рад, показана на Рис. 5.4 для

рiзних кутiв ϕ0 . Оскiльки змiна Hm еквiвалентна змiнi параметра τ1 , отрима-

нi результати аналогiчнi результатам, отриманим у детермiнiстичному пiдходi,
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Рис. 5.3. Приведена швидкiсть дрейфу наночастинки кобальту як функцiя тем-
ператури для рiзних значень початкової фаза ϕ0 . Радiус частинки становить
R = 3 нм, а iншi параметри такi ж, як на Рис. 5.2.

див. [192]. Рис. 5.5 iлюструє залежнiсть 〈sy〉/γ вiд Ω для T = 295K , Hm = 10

Е, ψm = 1 рад, ϕ0 = 0 рад i рiзних радiусiв частинки. Як видно, зменшення

розмiру частинки зменшує абсолютну величину безрозмiрної швидкостi дрейфу

i змiщує мiнiмум цiєї швидкостi праворуч. Це вiдбувається тому, що величина

теплових флуктуацiй, яка характеризується параметром τ2 , зростає при змен-

шеннi розмiру частинок, вiдповiдно до визначень параметрiв τ1 та τ2 (див.

експлiкацiї до системи рiвнянь (2.6)). Нарештi, на Рис. 5.6 показана залежнiсть

〈sy〉/γ вiд ψm , яка розрахована для R = 5 нм, Hm = 10 Е, Ω = 5 · 105 рад/с,

φ = 0 рад i рiзних температур. У цьому випадку вплив температури на приведе-

ну дрейфову швидкiсть обумовлений як температурною залежнiстю динамiчної

в’язкостi води, так i тепловими флуктуацiями. Слiд також мати на увазi, що

залежнiсть розмiрної дрейфової швидкостi vdr = vm〈sy〉 вiд температури вiдрi-

зняється вiд приведеної швидкостi дрейфу 〈sy〉/γ , оскiльки параметри vm i γ

залежать вiд T через динамiчну в’язкiсть води.

Нарештi, оцiнимо характерну швидкiсть vm = fm/6πηR i швидкiсть

дрейфу vdr для Co наночастинок завислих у водi за кiмнатної температу-

рi. Якщо керуюча сила fd породжується градiєнтним магнiтним полем Hg =

gx sin (Ωt− ϕ0) ex (g – градiєнт магнiтного поля), то її амплiтуда може бути

оцiнена як fm = VMg i, отже, vm = 2R2Mg/9η . Оскiльки характерна швид-
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Рис. 5.4. Безрозмiрна швидкiсть дрейфу кобальтової наночастинки як функцiя
величини магнiтного поля Hm для рiзних значень початкової фази ϕ0 . Лiнiя 1
вiдповiдає ϕ0 = 0.4 рад, лiнiя 2 – ϕ0 = 2.0 рад, а лiнiя 3 – ϕ0 = (π + 0.4) рад.

кiсть vm i параметр γ сильно зростають зi збiльшенням розмiру частинок,

очiкується, що дрейф, iндукований силою Магнуса, може бути використаний

для сепарацiї великих частинок (тому що вони дрейфують з вiдносно великими

швидкостями). Зокрема, припускаючи що R = 100 нм (хоча цей радiус переви-

щує критичний [193], однодоменний стан може iснувати внаслiдок великого ма-

гнiтного поля), g = 103 Е/см, Hm = 103 Е i беручи до уваги, що η = 9.62 ·10−3

П для T = 295K , отримуємо vm = 3.29 · 10−3 см/с i γ = 4.27 · 10−2 . Тому,

приймаючи 〈sy〉/γ = −0.17 (див. Рис. 5.2, лiнiя з маркерами у виглядi ромбiв),

знаходимо vdr = −239 нм/с. Слiд також зазначити, що швидкiсть дрейфу може

бути збiльшена шляхом вiдповiдного вибору зовнiшнiх параметрiв, за яких сут-

тєве змiщення наночастинок може вiдбуватися за порiвняно короткi промiжки

часу [191].

5.4. Висновки до роздiлу 5

Таким чином, розроблена в даному дисертацiйному дослiдженнi методо-

логiя досить корисна iз незначними змiнами може бути адаптована до низки

iнших завдань. I в даному роздiлi було продемонстровано як даний пiдхiд до-

зволяє описати дрейф феромагнiтних наночастинок, завимлих у в’язкiй рiдинi,

пiд дiєю сили Магнуса. В основi цього ефекту покладено iдею про те, що якщо
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Рис. 5.5. Частотна залежнiсть безрозмiрної швидкостi дрейфу для рiзних радi-
усiв наночастинок кобальту. Лiнiя 1 вiдповiдає великому радiусу (κ = 0 ), лiнiя
2 – R = 5 нм, а лiнiя 3 – R = 4 нм. Вiсь частоти Ω подана для зручностi у
логарифмiчному масштабi.

Рис. 5.6. Безрозмiрна швидкiсть дрейфу наночастинки кобальту як функцiя
максимального значення ψm для рiзних температур.

коливальний та обертальний рухи наночастинки певним чином синхронiзованi,

тодi усереднений за перiодом зовнiшнiх дiй шлях може бути вiдмiнним вiд нуля.

Саме це i складає сутнiсть спрямованого транспорту наночастинок у напрямку,

перпендикулярному до осi їх коливань. Встановлено, що початкова фаза ма-

гнiтного поля та кут повороту магнiтного поля є важливими керуючими пара-

метрами дрейфового руху частинок. Зокрема, вибором початкової фази можна

визначати напрям дрейфового руху.
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Було верифiковано чисельно побудовану статистичну теорiю дрейфу зави-

слих феромагнiтних наночастинок, в якiй враховується як температурна зале-

жнiсть динамiчної в’язкостi рiдини, так i тепловi флуктуацiї, що генерують бро-

унiвський поступальний та обертальний рухи таких частинок. Проаналiзованi

залежностi середньої швидкостi дрейфу для рiзних значень параметрiв систе-

ми. Найбiльш важливим з точки зору практичних застосувань i неочiкуваних

нових результатiв роботи є встановлення iснування умови, коли змiна темпера-

тури призводить до змiни напрямку дрейфу наночастинок на протилежний.
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ОСНОВНI ВИСНОВКИ

У дисертацiйнiй роботi, використовуючи модель модель з вмороженим ма-

гiнтним моментом вивчено вiдгук феромагнiтної рiдини на зовнiшнє перiодичне

поле. За допомогою методiв статистичної та математичної фiзики, методiв чи-

сельного моделювання, та технiк паралельних обчислень описано низку магнi-

тних, теплових та транспортних перiодично збуджених систем феромагнiтних

наночастинок, розподiлених у в’язкiй рiдинi. На захист виносяться наступнi

основнi науковi результати.

1. Розвинено теорiю вiдгуку наночастинок з вмороженим магнiтним мо-

ментом на зовнiшнє змiнне поле. В її рамках з єдиних позицiй описано низку

динамiчних та стохастичних ефектiв з метою виявлення механiзму контролю

швидкостi нагрiвання середовища у методi магнiтної гiпертермiї. Вперше отри-

мано низку аналiтичних виразiв, зокрема для обертових траєкторiй наночастин-

ки та потужностi втрат. Встановлено умови застосовнаностi детермiнiстичного

пiдходу та залежний вiд частоти характер впливу теплових флуктуацiй на на-

грiвання ферорiдин змiнним зовнiшнiм полем. Розроблено теоретичну базу для

методiв перцезiйного контролю процесу нагрiвання.

2. Методом молекулярної динамiки вперше дослiджено конкуруючий вплив

теплового шуму та дипольної взаємодiї на енергiю змiнного поля, яку поглинає

ферорiдина. Показано, що рiзниця мiж детермiнiстичним та стохастичним ви-

падком є суттєвою для малих частот, однак з ростом частоти така рiзниця стає

незначною. Даний ефект пояснюється характером вимушеної динамiки нано-

частинок: за великих частот вiдбуваються лише незначнi коливання навколо

власних рiвноважних положень. Вперше встановлено iснування умов, за яких

в дослiджуванiй системi спостерiгається конструктивна роль шуму, що полягає

у збiльшеннi енергiї, яка поглинається зi зростанням температури внаслiдок

руйнування впорядкування у кластерах наночастинок та переходу окремих на-

ночастинок з одного квазi-рiвноважного стану до iншого.
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3. Розроблено продуктивний та унiверсальний метод чисельного моделюва-

ння взаємодiючих систем iз шумом, типовим прикладом яких є система феро-

магнiтних наночастинок, завислих у рiдинi. Метод ґрунтується на ефективно-

му рiвняннi Ланжевена, отриманого за допомогою рiвняння Фоккера Планка.

Можливiсть трактувати тепловий шум за Iто суттєво зменшує час чисельного

розрахунку на кожнiй iтерацiї. Обчислення дипольної взаємодiї оптимiзувалось

за допомогою алгоритма Барнса-Хата, який точно враховує кореляцiю напрям-

кiв намагнiченостi найближчих наночастинок. Нарештi, важливим фактором

продуктивностi є застосування технологiї паралельних обчислень CUDA для

графiчних процесорiв. Розвинута методологiя має великий потенцiал адаптацiї

до iнших динамiчних систем.

4. Вперше отриманi залежностi середньої швидкостi дрейфу феромагнiтних

наночастинок, що вiдбувається завдяки ефекту Магнуса, вiд розмiру наночасти-

нок, початкової фази змiнного поля, що дiє на наночастинку, та температури.

Послуговуючись ефективними рiвняннями Ланжевена, було верифiковано роз-

роблену ранiше теорiю дрейфу наночастинок, що виникає внаслiдок дiї сили

Магнуса. Встановленi умови, за яких температурнi ефекти стають визначаль-

ними для швидкостi дрейфу. Зокрема, вперше встановлено умови, за яких змiна

температури призводить до змiни напрямку дрейфу наночастинок на протиле-

жний.
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