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Магнiтнi властивостi системи феромагнiтних наночастинок:
вплив анiзотропiї i полiдисперсностi

Мриглод I.M., Соколов В.В.

Анотацiя. Для тривимiрної моделi невзаємодiючих магнiтних нано-
частинок дослiджено вплив випадкової орiєнтацiї осей найлегшого
намагнiчення та полiдисперсностi у розмiрах феромагнiтних нано-
частинок на термодинамiчнi властивостi системи. Проведено порiв-
няння з результатами класичної моделi Стонера-Вольфарта. Показа-
но, що максимум, який спостерiгається на залежностi намагнiченос-
тi системи вiд температури, розмивається при збiльшеннi областi, у
якiй орiєнтованi осi найлегшого намагнiчення та ширини розподiлу
частинок за розмiром. У випадку однорiдного розподiлу, що описує
напрямки орiєнтацiї осей найлегшого намагнiчення, спостерiгаєть-
ся парамагнiтна поведiнка, яка у таких системах вiдповiдає явищу
суперпарамагнетизму.

Magnetic properties of system of ferromagnetic nanoparticles:
effect of anisotropy and polydispersity

Mryglod I.M., Sokolov V.V.

Abstract. For three-dimensional model of noninteracting magnetic
nanoparticles effects of random orientation of magnetic anisotropy axes
and polydispersity in size of particles on thermodynamic properties of
the system are considered. Comparison with results obtained for classical
Stoner-Wohlfarth model is performed. It is shown that the maximum ob-
served in temperature dependence of magnetization becomes more smear
when randomness in orientation and/or size distribution increases. In the
case of homogeneous distribution in orientation of anisotropy axes the
superparamagnetic behaviour is observed.
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1. Вступ

В останнi два десятилiття велика увага при дослiдженнi магнiтних
систем придiляється нанорозмiрним системам. Цей iнтерес пов’яза-
ний, насамперед, з можливiстю широкого технологiчного застосу-
вання цих об’єктiв у рiзних галузях життєдiяльностi людини. Не
останню роль у цьому вiдiграють магнiтнi наночастинки [1]. Однiєю
з перспективних тут залишається технологiя ущiльнення магнiтного
запису iнформацiї, що передбачає перехiд вiд нинi широковжива-
ної методики магнiтного запису, що дозволяє створити носiї з густи-
ною запису 100-200 Гбiт/дюйм2, до технологiї "дискретних бiтiв яка
уможливлює збiльшення щiльностi запису на порядок [2]. Слiд вiд-
мiтити також iнтерес до магнiтних наночастинок з боку сучасної
медицини, зокрема при розробцi контрастних речовин у магнiто-
резонанснiй томографiї [3] або ж у якостi транспортерiв лiкiв у мiсце
вражене хворобою [4]. Також такi матерiали актуальнi з точки зору
їх застосувань у хiмiчнiй та iнших галузях промисловостi.

Теоретичнi дослiдження у цiй дiлянцi розпочалися в серединi ми-
нулого столiття такими вченими як Неель, Бiн, Стонер, Вольфарт та
iншми [5–7]. Серед перших робiт, де було обґрунтовано можливiсть
iснування однодоменного стану у наночастинках, були працi Френке-
ля i Дорфмана [8], де показано, що критичнi розмiри феромагнiтних
зразкiв становлять порядку десяткiв нанометрiв, нижче за якi зразок
не розбивається на магнiтнi домени. Наприклад, експериментально
пiдтверджено, що сферичнi частинки нiкелю залишаються однодо-
менними до дiаметру 80 нм [9]. Для частинок бiльшого розмiру у
зразку може формуватися багатодоменна структура.

Механiзм перемагнiчування однодоменних частинок когерентним
обертанням магнiтних атомiв запропонували в 1949 роцi Стонер i
Вольфарт [7]. При цьому сукупнiсть магнiтних моментiв атомiв в
наночастинцi можна замiнити одним супермоментом.

Об’єкт нашого дослiдження це система магнiтних наночастинок,
вмiщених у твердотiльну немагнiтну матрицю. Вiдзначимо, що вра-
ховуючи неможливiсть вiльного руху частинок, на вiдмiну вiд феро-
флюїдiв, тобто ферочастинок у рiдкому середовищi, важливу роль
при цьому вiдiграє анiзотропiя частинки. Нами розглядався найпрос-
тiший випадок одноосьової анiзотропiї, при цьому iснує напрямок з
мiнiмальною енергiєю анiзотропiї, що називається вiсь найлегшого
намагнiчування або ж вiсь анiзотропiї.

Випадок системи невзаємодiючих частинок з паралельними ося-
ми анiзотропiї, якi перпендикулярно розмiщувалися до напрямку
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зовнiшнього магнiтного поля було дослiджено в роботах Варгаса iз
спiвавторами [10,11]. У цьому випадку в системi спостерiгається фа-
зовий перехiд другого роду.

Метою цiєї роботи є перехiд вiд простої моделi типу Стонера-
Вольфарта до бiльш складних, що враховують ефекти рiзних роз-
подiлiв осей анiзотропiї i полiдисперсностi у розмiрах наночастинок.
Нами дослiджується вплив анiзотропiї у порiвняннi з ефектами по-
лiдисперсностi на магнiтнi властивостi системи у рiзних температур-
них областях. На цьому етапi дослiдження не враховувались внут-
рiшнi тепловi ефекти частинок, обумовленi впливом температури на
розмiр, константу анiзотропiї i магнiтнi властивостi частинки, а та-
кож ефекти мiжчастинкової взаємодiї, що можуть приводити до пе-
реходу феромагнетик – парамагнетик у системi феромагнiтних час-
тинок.

2. Модель дослiдження

Гамiльтонiан модельної системи можна записати у виглядi

H = −K
∑

i

Vi

(

~ni · ~mi(T )

mi(T )

)2

− µ0
~H

∑

i

~mi(T ), (1)

де K – стала анiзотропiї, Vi, ~mi, ~ni – об’єм, магнiтний момент i оди-
ничний вектор, що задає орiєнтацiю осi анiзотропiї для i-ї частинки,
вiдповiдно, ~H – зовнiшнє магнiтне поле, µ0 – магнiтна стала. Пер-
ший доданок описує енергiю магнiтної анiзотропiї, а другий – енер-
гiю взаємодiї магнiтного моменту частинки з зовнiшнiм магнiтним
полем.

Виберемо систему координат (рис. 1), у якiй напрям зовнiшнього
поля спiвпадає з вiссю z, а вiсь анiзотропiї напрямлена пiд кутом α
до Оz. Тодi кути (θ, ϕ) – сферичнi координати магнiтного моменту
частинки.

Нехай усi частинки є сферичної форми, а отже ми можемо знехту-
вати анiзотропiєю форми i враховувати лише кристалографiчну анi-
зотропiю. Друге припущення стосується уже залежностi магнiтного
моменту вiд температури. В загальному випадку m(T ) = msf (T/Tc)
, де ms – магнiтний момент частинки при нулi температури, Tc –
температура Кюрi для частинки, f – функцiя, що приймає значення
0 при аргументi 1 i 1 при нулi. Звичайно вважається, що ця функ-
цiя при температурах до 0, 4Tc є дуже близькою до 1 [12], i тому
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Рис. 1. Система координат для опису системи магнiтних частинок з
магнiтним моментом ~m та вiссю анiзотропiї, що задається одиничним
вектором ~n

можна вважати, що для менших температур магнiтний момент не
залежить вiд температури. Будемо надалi вважати, що f (T/Tc) ≃ 1
i, вiдповiдно, m = ms.

Перед тим як перейти до розгляду складнiших моделей, означимо
найпростiшу модель, коли всi осi анiзотропiї є паралельними ~ni = ~n
i всi частинки мають однаковий розмiр. Для цiєї моделi з врахуван-
ням всiх вище зазначених припущень i означень, можна записати
гамiльтонiан у виглядi:

H = −
∑

i

[

KV (cos θi cosαi + sin θi sinαi cosϕi)
2 − µ0Hm cos θi

]

, (2)

де αi = α.
Модель (2) буде використана нами як базова при порiвняннi от-

риманих результатiв для бiльш складних систем
Введемо наступнi позначення для температури, напруженостi

магнiтного поля i об’єму частинок.
Вiдносний об’єм частинок v = V/Vm, де Vm – середнiй об’єм

частинок. У випадку однорiдного розподiлу частинок за розмiрами
маємо V = Vm i вiдповiдно v = 1.

Вiдносна температура:
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t =
kBT

KVm
, (3)

де kB – стала Больцмана.
Магнiтний момент частинки, як ми вiдзначили вище, не зале-

жить вiд температури, однак вiн залежить вiд об’єму частинки, i ми
припускаємо прямопропорцiйну залежнiсть, тобто

ms = Ipars V, (4)

де Ipars – намагнiченiсть насичення наночастинки. Тодi

msµ0H

KVm
=
Ipars V µ0H

KVm
= v

Ipars µ0H

K
,

незалежна вiд об’єму частина є вiдносна напруженiсть магнiтного
поля:

h =
Ipars H

K
. (5)

На графiках температура i зовнiшнє магнiтне поле будуть вира-
жатися в безрозмiрних величинах t i h.

Намагнiченiсть моделi (2) можна записати у виглядi

I = Is

∫ π

0
cos θA(θ)dθ

∫ π

0
A(θ)dθ

, (6)

де Is – намагнiченiсть насичення системи магнiтних наночастинок i

A(θ) = sin θ exp

(

v
h

t
cos θ

)

×

×
∫ 2π

0

exp
(v

t
(cos θ cosα+ sin θ sinα cosϕ)

2
)

dϕ, (7)

а, вiдповiдно, сприйнятливiсть дорiвнює

χ =
vµ0IsI

par
s

Kt

[

∫ π

0
cos2 θA(θ)dθ
∫ π

0
A(θ)dθ

−
(
∫ π

0
cos θA(θ)dθ)2

(
∫ π

0
A(θ)dθ)2

]

. (8)
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3. Результати i обговорення

Перш нiж переходити до розгляду впливу анiзотропiї i полiдиспер-
сностi проаналiзуємо властивостi простої моделi. На рис. 2a зобра-
жена поведiнка намагнiченостi системи вiд температури при рiзних
значеннях кута α, тобто кута мiж напрямком магнiтного поля i осей
анiзотропiї. Як бачимо, всi кривi при зростаннi температури спада-
ють. Випадок, коли α = π/2 (осi анiзотропiї є перпендикулярними
до зовнiшнього поля) проiлюстровано окремо на збiльшеному зобра-
женнi. Докладно вiн розглядувався у роботi [10].
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Рис. 2. Намагнiченiсть i обернена сприйнятливiсть системи магнiт-
них частинок з паралельним розмiщенням осей анiзотропiї при рiз-
них значеннях кута мiж анiзотропiєю i зовнiшнiм полем

На рис. 2b показана залежнiсть оберненої магнiтної сприйнят-
ливостi вiд температури при рiзних значеннях α. За асимптотами
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лiнiйних дiлянок, що перетинають вiсь температур спостерiгається
вiдхилення вiд закону Кюрi для парамагнетикiв. Таким чином, з
точки зору поведiнки сприйнятливостi, можемо зробити висновок,
що в залежностi вiд фiксованого напрямку осей анiзотропiї, систе-
ма невзаємодiючих частинок поводить себе як феромагнiтна (α= 0,
30, 45) або ж як антиферомагнiтна (α = 60, 90). Аналiтичний роз-
в’язок цього випадку дає наступну залежнiсть оберненої магнiтної
сприйнятливостi вiд темперетури

χ−1

∣

∣

∣

t→∞

= 3t+
2

5

(

3 sin2 α− 2
)

. (9)

Згiдно з (9) при α ≈ 55◦ система є класичним парамагне-
тиком, а вiдповiдно при α < 55◦ поведiнка оберненої сприйнятли-
востi подiбно до систем з феромагнiтною взаємодiєю i α > 55◦ -
антиферомагнiтно-подiбна поведiнка системи магнiтних наночасти-
нок.

3.1. Розподiл осей анiзотропiї

Джерелами отримання магнiтних наносистем є їх технологiчне при-
готування або ж природне утворення. Найпоширенiшим є хаотичний
розподiл осей найлегшого намагнiчування, що є наслiдком швидкого
охолодження системи магнiтних кластерiв у рiдкому середовищi. Од-
нак за допомогою вiдповiдних методик при повiльному охолодженнi i
при наявностi зовнiшнього магнiтного поля можливо утворити систе-
ми з рiзним розподiлом осей анiзотропiї. Що спонукає дослiджувати
властивостi систем при рiзних конфiгурацiях осей анiзотропiї.

Нехай розподiл осей найлегшого намагнiчування є однорiдним
у сферичному кутi Ω навколо видiленого напрямку (β0, α0). Ця об-
ласть зображена на рис. 3.

Намагнiченiсть системи визначається наступним чином

I =

∫

I(Ω)dΩ
∫

dΩ
,

у сферичних координатах це рiвняння має вигляд

I =

∫ α0+ψ/2

α0−ψ/2
sinαI(α)dα

cos(α0 − ψ/2) − cos(α0 + ψ/2)
. (10)
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Рис. 3. Область розподiлу осей найлегшого намагнiчування у сфе-
ричному кутi Ω

Ми проаналiзували випадок, коли α0 = π/2, де при вiдсутностi
розподiлу(ψ = 0) є особоливiсть максимум.

На рис. 4a приведенi кривi при рiзних значеннях ψ, тобто областi
розподiлу осей анiзотропiї. При поступовому збiльшеннi ψ максимум
намагнiченостi зникає.

Сприйнятливiсть системи при наявностi розкиду осей анiзотропiї
визначалася аналогiчним чином, як i намагнiченiсть

χ =

∫ α0+ψ/2

α0−ψ/2
sinαχ(α)dα

cos(α0 − ψ/2) − cos(α0 + ψ/2)
. (11)

Поведiнка кривих оберненої сприйнятливостi (рис. 4b) пока-
зує спадання "антиферомагнетизму"до нуля. У випадку ψ = 180
(iзотропно-однорiдний розподiл по всьому об’єму) система поводить
себе як класичний парамагнетик. А як вiдомо з лiтератури [6, 13] у
цих структурах це явище називається "суперпарамагнетизм".

3.2. Полiдисперснiсть

В бiльшостi випадкiв ми маємо неоднорiдний розподiл частинок за
розмiром, тому необхiдно врахувати полiдисперснiсть i її вплив на
магнiтнi властивостi системи. Зважаючи на експериментальнi ро-
боти [14–16], пов’язанi з дослiдженням властивостей магнiтних на-
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Рис. 4. Намагнiченiсть i обернена сприйнятливiсть системи магнiт-
них частинок при рiзних областях розподiлу осей анiзотропiї

ночастинок, у них в якостi розподiлу за розмiрами вибирався лог-
нормальний розподiл.

Функцiя цього розподiлу має наступний вигляд

f(v) =
1√

2πσv
exp

(

− ln2(v)

2σ2

)

, (12)

де σ – ширина розподiлу. Тодi намагнiченiсть системи дорiвнює

I =

∫

∞

0

f(v)I(v)dv, (13)
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Рис. 5. Намагнiченiсть i обернена сприйнятливiсть системи магнiт-
них частинок при рiзних значеннях ширини лог-нормального розпо-
дiлу частинок за розмiрами

де I(v) визначається (6).
Отже на рис. 5a зображена намагнiченiсть системи як функцiя

температури при рiзних значеннях ширини розподiлу. При зростаннi
ширини розподiлу спостерiгається розмиття максимуму.

Для магнiтної сприйнятливостi маємо

χ =

∫

∞

0

f(v)χ(v)dv, (14)

Обернена сприйнятливiсть на лiнiйних дiлянках не суттєво змi-
нює властивостi системи.



10 Препринт

4. Висновки

При розглядi впливу ефектiв анiзотропiї i полiдисперсностi було от-
римано залежностi намагнiченостi i магнiтної сприйнятливостi вiд
температури при рiзних значеннях параметрiв, що описують розпо-
дiли осей магнiтної анiзотропiї та розмiрiв феромагнiтних наночас-
тинок. З аналiзу магнiтної сприйнятливостi моделi з паралельною
орiєнтацiєю осей найлегшого намагнiчення визначено кут мiж на-
прямом поля i вектором осей анiзотропiї, що дорiвнює ≈ 55◦, коли
спостерiгається класична парамагнiтна поведiнка сприйнятливостi в
областi високих температур, при кутах бiльших за цей спостерiгає-
ться антиферомагнiтна поведiнка магнiтної сприйнятливостi, а при
менших кутах – феромагнiтна. Розмиття максимуму, який спостерi-
гається у строго орiєнтованих осей анiзотропiї, спостерiгається як у
випадку їх розорiєнтованостi так i при збiльшеннi ширини розподiлу
за розмiрами частинок. При однорiдному розподiлi осей анiзотро-
пiї спостерiгається явище суперпарамагнетизму. Результати можуть
бути корисними для пояснення експериментальних результатiв, от-
риманих для систем з магнiтними наночастинками.
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