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ВПЛИВ БРОУНIВСЬКОГО РУХУ
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ГОЛКОПОДIБНИМИ ЧАСТИНКАМИУДК 538.975

За допомогою методу Монте-Карло (MC) дослiджено вплив броунiвського руху на еле-
ктропровiднiсть та оптичну прозорiсть двовимiрних плiвок, наповнених голкоподiбни-
ми частинками (голками). Початковий стан системи одержували при використаннi
процесу випадкової послiдовної адсорбцiї (RSA). При подальшiй еволюцiї (старiннi) си-
стеми були врахованi трансляцiйнi i обертальнi дифузiйнi рухи. Перетин мiж голка-
ми було заборонено. Потенцiал взаємодiї мiж голками був короткосяжним (був нену-
льовим при вiдстанi мiж голками менше, нiж 𝑅𝑐) i залежав вiд кута мiж голками
𝜑(∝ cos2 𝜑). В залежностi вiд параметрiв потенцiалу взаємодiї старiння призводило до
утворення острiвкових, сiткоподiбних та дiркоподiбних структур. Аналiзується зале-
жнiсть мiж електропровiднiстю та оптичною прозорiстю при старiннi.
К люч о в i с л о в а: метод Монте-Карло, двовимiрнi плiвки, старiння, броунiвський рух,
електропровiднiсть, оптичне пропускання.

1. Вступ

Електропровiднi плiвки з високою оптичною про-
зорiстю можуть мати важливi застосування в при-
строях сонячних батарей, лазерiв, фото- та вi-
деокамер, сенсорних екранiв, датчикiв тиску та
деформацiї та гнучких оптичних пристроїв [1–3].
Для виготовлення прозорих та провiдних плiвок
традицiйно використовуються оксиди металiв (на-
приклад, оксид iндiю-олова). Однак такi матерi-
али є крихкими, тому можуть деградувати при
появi мiкротрiщин, i мають високу вартiсть, що
обмежує їх застосування [4, 5]. Останнiм часом
для виготовлення електропровiдних плiвок з ви-
сокою прозорiстю почали використовувати мате-
рiали, що наповненi провiдними наночастинками
[6, 7], зокрема, на основi пластинок графену [8, 9]
або вуглецевих нанотрубок [10]. При цьому голов-
ною проблемою, яка пов’язана з використаннями
вуглецевих нанотрубок, є висока схильнiсть їх до
агрегацiї та наявнiсть процесiв старiння, що викли-
канi внаслiдок броунiвської дифузiї частинок. Це
може iстотно впливати на поведiнку електропро-
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вiдностi та прозоростi плiвок, якi вмiщують вугле-
цевi нанотрубки. З метою уникнення агрегацiї i по-
кращення диспергування нанотрубок можна вико-
ристовувати поверхнево-активнi речовини [11, 12],
добавки нанопластинок, що покращують диспер-
гування (наприклад, Лапонiту [13–15]), хiмiчну
функцiоналiзацiю поверхнi нанотрубок [16, 17]. Цi
методи дозволяють регулювати взаємодiю мiж на-
нотрубками i впливати на процеси часової еволюцiї
властивостей систем.

Останнiм часом для прогнозування електрофi-
зичних властивостей тонких плiвок, наповнених
анiзотропними, або голкоподiбними частинками,
почали використовуватися методи комп’ютерних
дослiджень. Проведений аналiз включав дискре-
тну (ґраткову) [18] i неперервну моделi [19, 20],
неупорядкованi i частково упорядкованi системи,
ефекти полiдисперсностi довжини голок [21], а та-
кож ефекти, пов’язанi з наявнiстю дефектiв [18].
Дослiджено анiзотропiю електропровiдностi в мо-
ношарах [19, 20], а також ефекти самоорганiза-
цiї/старiння, що виникають при наявностi броунiв-
ської дифузiї [22–24], або за наявностi вертикаль-
ної сушки [25]. Проведено аналiз поведiнки опти-
чної густини в системах, наповнених упорядко-

352 ISSN 2071-0194. Укр. фiз. журн. 2019. Т. 64, № 4



Вплив броунiвського руху на електропровiднiсть та прозорiсть плiвок

ваними частинками анiзотропної форми (дисками
або цилiндрами) [26]. Виконанi дослiдження вклю-
чали розгляд лише систем, в яких частинки не вза-
ємодiють, а також можуть [20], або не можуть [19]
перетинатися. Значний iнтерес становить виявле-
ння впливу характеру анiзотропних взаємодiй мiж
частинками на процеси старiння плiвок i змiни їх
фiзичних характеристик, зокрема електропровiд-
ностi i оптичного пропускання.

Тому метою даної роботи було вивчення пове-
дiнки електропровiдностi i оптичної густини дво-
вимiрних плiвок, наповнених голкоподiбними про-
вiдними частинками, мiж якими iснує анiзотро-
пна взаємодiя. Методом Монте-Карло проаналiзо-
вано процеси старiння внаслiдок броунiвського ру-
ху при змiнi параметрiв анiзотропної взаємодiї.

2. Комп’ютерна модель
та методика розрахункiв

Частинки мали форму голок i були представленi
лiнiйними вiдрiзками одиничної довжини (𝑙 = 1)
та нульової товщини (𝑑 = 0), тобто мали нескiнче-
не аспектне вiдношення 𝑘 = 𝑙/𝑑 = ∞. В початко-
вий момент часу голки послiдовно (одна за одною)
адсорбувалися на площину розмiром 𝐿 × 𝐿 при
використаннi алгоритму RSA, в якому перетин з
ранiше розмiщеними частинками був заборонений
[27]. При адсорбцiї голок випадковим чином виби-
ралися їх координати i орiєнтацiї, а також викори-
стовувалися перiодичнi граничнi умови. Чисельна
концентрацiя голок визначалася як 𝑛 = 𝑁/𝐿2, де
𝑁 це є повна кiлькiсть частинок на площинi.

Пiсля формування початкової конфiгурацiї
подальша еволюцiя структури плiвки (тобто її ста-
рiння) була змодельована врахуванням броунiв-
ської дифузiї з використанням кiнетичної моделi
Монте-Карло. Броунiвський рух випадково вибра-
ної голки задавався спробами поворотiв на кут Δ𝜃
i змiщень на вiдстань Δ𝑙, з врахуванням наступно-
го граничного спiввiдношення мiж їх середньоква-
дратичними величинами

lim
𝑘→∞

⟨︀
Δ𝜃2

⟩︀
/
⟨︀
Δ𝑙2

⟩︀
= 𝐷𝑟/2𝐷𝑡 = 4/𝑙2,

де

𝐷𝑡 =
3𝑘B𝑇 [ln 𝑘 + 𝛾𝑡]

8𝜋𝜂𝑙
, 𝐷𝑟 =

3𝑘B𝑇 [ln 𝑘 + 𝛾𝑟]

𝜋𝜂𝑙3

є коефiцiєнти дифузiї поступального 𝐷𝑡 та обер-
тального 𝐷𝑟 рухiв [28], 𝑘B𝑇 – теплова енергiя, 𝜂 –

Рис. 1. Пiдґратка, що використовується для оцiнки еле-
ктропровiдностi 𝜎 i оптичного пропускання 𝑇𝑟. Голки по-
кривають деякi комiрки (позначенi темним кольором), i цi
комiрки мають ефективну електропровiднiсть 𝜎𝑝. Незапов-
ненi (бiлi) комiрки мають ефективну електропровiднiсть
𝜎𝑚 ≪ 𝜎𝑝

в’язкiсть середовища, а 𝛾𝑡 ≈ 0,219 i 𝛾𝑟 ≈ −0,447 –
це поправочнi коефiцiєнти, якi пов’язанi з врахува-
нням гiдродинамiчних ефектiв при обтiканнi кiн-
цiв голкоподiбної частинки [29–31].

Для врахування ефектiв взаємодiї мiж частин-
ками iмовiрнiсть їх зсуву або повороту обчислю-
валась як 𝑊 = exp(−Δ𝑢), де Δ𝑢 є змiна енергiї
системи в одиницях 𝑘B𝑇 . Припускалося, що голки
взаємодiють лише у випадку, коли вiдстань мiж
ними 𝑟 не перевищує деяку критичну довжину 𝑅𝑐,
а кутова залежнiсть потенцiалу взаємодiї описува-
лась функцiєю типу

𝑢 = 𝑢0 cos
2 𝜑,

де 𝜑 це кут мiж голками, а 𝑢0 – енергетичний фа-
ктор. Зокрема 𝑢0 < 0 вiдповiдає притяганню мiж
частинками, яке є максимальним при паралельно-
му розташуваннi голок.

Один часовий крок MC вiдповiдав 𝑁 спробам
перемiщення i обертання. Загальна тривалiсть мо-
делювання досягала 106 крокiв MC.

Для обчислення електропровiдностi i оптичного
пропускання використовувалась допомiжна сiтка
розмiром 𝑚×𝑚 комiрок (див. рис. 1). Використан-
ня цiєї допомiжної сiтки фактично вiдповiдає замi-
нi голкоподiбної частинки на частинку зi скiнчен-
ним аспектним вiдношенням 𝑎, яке слiд оцiнити як
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a б
Рис. 2. Залежностi електропровiдностi 𝜎 та оптичного пропускання 𝑇𝑟 вiд чисельної концентрацiї голок 𝑛 при 𝑚 = 256, 512

(а) та залежнiсть електропровiдностi 𝜎 вiд оптичного пропускання 𝑇𝑟 за рiзних 𝑚 (б ). Данi вiдповiдають початковому
моменту часу одразу пiсля формування системи з використанням механiзму осадження RSA

𝑎 = 𝑚/𝐿. Випадок 𝑚 → ∞ вiдповiдає голкоподi-
бнiй частинцi.

Для розрахунку електропровiдностi незаповне-
нi комiрки сiтки (що не мали перетину з голкою)
мали ефективну електропровiднiсть 𝜎𝑚 = 1 (еле-
ктропровiднiсть середовища в довiльних одини-
цях), а заповненi – мали ефективну електропровiд-
нiсть 𝜎𝑝 ≫ 𝜎𝑚. Електропровiднiсть утвореної сi-
тки опорiв розраховувалася за допомогою алгори-
тму Франка–Лоба [32]. Коефiцiєнт оптичного про-
пускання 𝑇𝑟 розраховувався, як вiдношення кiль-
костi незаповнених (прозорих) комiрок до загаль-
ної кiлькостi комiрок у сiтцi (𝑚×𝑚). Бiльш деталь-
ний опис алгоритмiв розрахункiв наведено в робо-
тах [19,20]. Всi розрахунки в данiй роботi виконанi
для таких значень параметрiв: 𝐿 = 32𝑙, 𝑚 = 128–
1024 i 𝜎𝑝/𝜎𝑚 = 106. При обчисленнях результати
усереднювались щонайменше по 10 рiзним MC екс-
периментам.

3. Результати та їх обговорення

На рис. 2, а наведено залежностi електропровiд-
ностi 𝜎 та оптичного пропускання 𝑇𝑟 вiд чисельної
концентрацiї голок 𝑛 для початкового моменту ча-
су, тобто одразу пiсля формування системи з ви-
користання механiзму осадження RSA.

Як бачимо, при збiльшеннi 𝑛 спостерiгається
збiльшення 𝜎 та зменшення оптичного пропуска-
ння 𝑇𝑟. За певних порогових значеннях 𝑛𝑝 спосте-

рiгається суттєве збiльшення електропровiдностi,
що вiдповiдає перколяцiйному переходу системи
до провiдного стану. Цей перехiд вiдповiдає до-
сягненню середньогеометричного значення провiд-
ностi (lg 𝜎𝑔 = 3) i залежить вiд величини 𝑚. На-
приклад, 𝑛𝑝 = 2,3 при 𝑚 = 256 (𝑎 = 8) i 𝑛𝑝 = 3,98
при 𝑚 = 512 (𝑎 = 16).

На рис. 2, б наведено залежностi електропро-
вiдностi 𝜎 вiд оптичного пропускання 𝑇𝑟 за рi-
зних значень 𝑚. Як бачимо, на цих залежностях
спостерiгаються перколяцiйнi переходи за певно-
го критичного значення оптичного пропускання.
На вставцi до рис. 2, б наведена залежнiсть ве-
личини 𝑇𝑟 в момент середньогеометричного зна-
чення провiдностi (lg 𝜎𝑔 = 3). Ця величина зро-
стає при збiльшеннi величини 𝑚 або ефективно-
го аспектного вiдношення 𝑎. Це вказує на можли-
вiсть отримання високопрозорих i електропровiд-
них плiвок при використаннi голок з великим аспе-
ктним вiдношенням.

На рис. 3, а наведено характернi приклади кар-
тини розподiлу голок у процесi старiння при 𝑡 =
= 103 i 𝑡 = 106 для фiксованих значень густини
𝑛 = 3, енергiї 𝑢𝑜 = −1 i значень ефективного ра-
дiуса 𝑅𝑐 = 0,5, 1,0, 2,0. В процесi старiння змi-
ни морфологiї суттєво залежать вiд значень 𝑅𝑐.
Зокрема, для вiдносно короткосяжних потенцiалiв
(𝑅𝑐 = 0,5, 1,0) в результатi старiння утворювались
острiвковi структури, якi включали агрегати па-
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a б
Рис. 3. Характернi картини розподiлу голок у процесi старiння: a – при 𝑡 = 103 i 𝑡 = 106 для фiксованих значень густини
𝑛 = 3, енергiї 𝑢𝑜 = −1 (притягання) i трьох значень ефективного радiуса обмеження взаємодiї 𝑅𝑐 = 0,5, 1,0, 2,0; б – при
𝑡 = 2 · 104 для фiксованих значень 𝑛 = 3, 𝑅𝑐 = 1,0 i декiлькох значень 𝑢𝑜

Рис. 4. Часовi залежностi електропровiдностi 𝜎 i оптично-
го пропускання 𝑇𝑟 при чисельнiй густинi 𝑛 = 3, радiусi
обмеження взаємодiї 𝑅𝑐 = 1,0 i енергiї 𝑢𝑜 = −1 за рiзних
значень 𝑚

ралельно орiєнтованих частинок. Для бiльш да-
лекосяжних потенцiалiв (𝑅𝑐 = 2,0) спостерiгало-
ся утворення вихороподiбних структур на промi-
жному етапi старiння (𝑡 = 103), а на великих ча-
сах (𝑡 = 106) остаточно утворювались сiткоподi-
бнi структури, що об’єднували агрегати паралель-
но орiєнтованих частинок. Таким чином, посилен-
ня дальнодiї мiж частинками приводить до вини-
кнення бiльш масштабного рiвня самоорганiзацiї
частинок.

Рис. 5. Залежнiсть електропровiдностi 𝜎 вiд оптичного
пропускання 𝑇𝑟 в процесi старiння при 𝑚 = 256,чисельнiй
концентрацiї 𝑛 = 3, енергiї 𝑢𝑜 = −1, i рiзних значеннях ра-
дiуса обмеження взаємодiї 𝑅𝑐 = 0,5, 1,5. Пунктирна лiнiя
вiдповiдає початковому RSA стану при рiзних значеннях 𝑛

На рис. 3, б наведено характернi приклади кар-
тини розподiлу голок у процесi старiння при 𝑡 =
= 2 · 104 для фiксованих значень густини 𝑛 = 3,
ефективного радiуса 𝑅𝑐 = 1,0 i декiлькох зна-
чень енергiї 𝑢𝑜. Для короткосяжного потенцiалу
(𝑅𝑐 = 1,0) острiвковi структури, якi включали
агрегати паралельно орiєнтованих частинок, у ре-
зультатi старiння утворювались лише за вiдносно
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невеликих значень |𝑢𝑜| = 1–2. При малих значе-
ннях |𝑢𝑜| = 0,2 сегрегацiї практично не спостерi-
галося. За великих значень 𝑢𝑜 (|𝑢𝑜| ≥ 3) спосте-
рiгалося утворення зв’язних структур зi значними
порожнинами.

На рис. 4 наведено приклад часових залежно-
стей електропровiдностi 𝜎 i оптичного пропускан-
ня 𝑇𝑟 при 𝑛 = 3, 𝑅𝑐 = 1,0 i 𝑢𝑜 = −1 та рiзних
значеннях 𝑚. Даний випадок вiдповiдає процесу
старiння з утворенням острiвкових структур, якi
включають агрегати паралельно орiєнтованих ча-
стинок (рис. 3, a). Електропровiднiсть 𝜎 зменшує-
ться з плином часу, а коефiцiєнт оптичного пропу-
скання 𝑇𝑟 навпаки збiльшується. Процеси старiння
призводять до руйнування перколяцiйного класте-
ра i тим самим вiдбувається просвiтлення плiвки.
Аналогiчнi залежностi спостерiгалися i для iнших
значень параметрiв 𝑛, 𝑅𝑐 i 𝑢𝑜.

На рис. 5 порiвняно залежностi електропровiд-
ностi 𝜎 вiд оптичного пропускання 𝑇𝑟 при 𝑚 = 256
для стану в початковий момент часу (пунктирна
лiнiя) i часової еволюцiї в процесi старiння при
𝑛 = 3, 𝑢𝑜 = −1, 𝑅𝑐 = 0,5, 1,5. Отриманi зале-
жностi 𝜎(𝑇𝑟) для iнших значень параметрiв були
досить подiбними до залежностi, яка була отри-
мана для стану в початковий момент часу. Кри-
тичне значення оптичного пропускання, що вiдпо-
вiдало досягненню середньогеометричного значе-
ння електропровiдностi (lg 𝜎𝑔 = 3), зменшувалось
при збiльшеннi 𝑅𝑐 i |𝑢𝑜|. Це вiдповiдає посиленню
зв’язностi структур при формуваннi сiткових, або
порожнинних структур, якi показано на рис. 3.

4. Висновки

З використанням методу Монте-Карло проведено
дослiдження змiни електропровiдностi i оптично-
го пропускання двовимiрних плiвок, наповнених
голкоподiбними частинками. Проаналiзовано про-
цеси старiння системи внаслiдок броунiвської ди-
фузiї голок при наявностi анiзотропної взаємодiї
мiж частинками. Показано, що анiзотропна вза-
ємодiя може призводити до суттєвої змiни стру-
ктури, електропровiдностi i оптичного пропускан-
ня плiвок. В залежностi вiд енергiї 𝑢𝑜 i радiуса дiї
𝑅𝑐 взаємодiї спостерiгалося формування острiвко-
вих, сiткоподiбних i зв’язних структур зi значними
порожнинами. Показано, що при збiльшеннi |𝑢𝑜| i
𝑅𝑐 спостерiгалося посилення зв’язностi структур.

Данi результати дозволяють прогнозувати умови
отримання провiдних плiвок з високим оптичним
пропусканням.
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EFFECTS OF BROWNIAN MOTIONS
ON ELECTRICAL CONDUCTIVITY AND OPTICAL
TRANSPARENCY OF TWO-DIMENSIONAL FILMS
FILLED BY NEEDLE-LIKE PARTICLES

Р е з ю м е

The effects of Brownian motions on the electrical conducti-
vity and optical transparency of two-dimensional films filled
with needle-like particles (needles) have been investigated, usi-
ng the Monte-Carlo method. The initial state of the system
was produced with the use of the random-sequential adsorpti-
on process. In the subsequent evolution (aging) of the system,
the translation and rotation diffusion motions are taken into
account. The intersections between needles are forbidden. The
interaction potential between needles is short-range (i.e., it is
nonzero at distances less than 𝑅𝑐) and is dependent on the
angle between needles 𝜑(∝ cos2 𝜑). The aging results in the
formation of island, net-like, and hole-like (with significant
cavities) structures depending on parameters of the interacti-
on potential. The relations between the electrical conductivity
and the optical transparency during the aging are discussed.
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