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RESUMO

MICROMECANICA E MICROHIDRODINAMICA DE SUSPENSOES
MAGNETICAS.

Autor: Rafael Gabler Gontijo

Orientador: Prof. Francisco Ricardo da Cunha
Programa de Pés-graduacao em Ciéncias Mecéanicas
Brasilia, outubro de 2013

A presente tese realiza uma investigacao da hidrodinamica de fluidos magnéticos,
tanto do ponto de vista discreto, através de investigacoes numéricas acerca da mecanica
de suspensoes magnéticas, quanto do ponto de vista macroscopico, através de um es-
tudo completo sobre as equacoes de balanco que modelam o comportamento de escoa-
mentos de fluidos magnéticos.

No estudo relativo as equagoes de balango da ferrohidrodinamica um novo mo-
delo matematico para a representacao de escoamentos de fluidos magnéticos com tensor
de tensoes assimétrico é proposto. Um acoplamento completo entre o magnetismo e a
hidrodinamica para fluidos polares assimétricos é discutido em detalhes e um modelo
fisicamente mais consistente é proposto. E ainda discutido como este novo modelo estd
relacionado a reologia de suspensoes magnéticas.

A analise microestrutural de suspensoes magnéticas traz uma proposta de um
modelo matemaético capaz de representar o movimento de particulas de um ferrofluido
sujeitas a diversas forgas, como brownianas, magnéticas devido a interacoes entre mo-
mentos de dipolo magnéticos de particulas e de um campo externo, forgas de contato e
forcas repulsivas de lubrificacao entre particulas e forcas repulsivas associadas a repre-
sentacao de paredes fisicas. Esta andlise consiste inicialmente em um estudo baseado
em um modelo de duas particulas com interagoes hidrodinamicas para compreensao do
comportamento de suspensoes magnéticas diluidas, baseado em analises de trajetérias
e posteriormente € feito um estudo envolvendo o problema de muitos corpos interagindo
magneticamente, no qual é realizada uma anélise numérica da estabilidade do cédigo
e posteriormente algumas propriedades de suspensoes magnéticas sao analisadas.

Por fim o efeito de interacoes hidrodinamicas convergentes é considerado e é
verificada a influéncia destas interacoes na fisica da suspensao. Novos modelos sao
propostos para a determinacao da magnetizagao de equilibrio da suspensao em fungao

também de parametros associados a hidrodinamica.

vil



ABSTRACT

MICROMECHANICS AND MICROHYDRODYNAMICS OF MAGNE-
TIC SUSPENSIONS.

Author: Rafael Gabler Gontijo

Supervisor: Prof. Francisco Ricardo da Cunha
Programa de Pés-graduacao em Ciéncias Mecéanicas
Brasilia, october of 2013

This Thesis makes an investigation on the hydrodynamics of magnetic fluids.
The study aims to analyse the microscopic and macroscopic behaviour of magnetic
suspensions. The micromechanics analysis is based on direct numerical simulations
on the particles scale. The macroscopic analysis consists in a complete study on the
formulation of the ferrohydrodynamics balance equations.

In the study on the balance equations of the ferrohydrodynamics a new mathe-
matical model for the representation of magnetic fluid flows with asymmetric stress
tensor is proposed. It is shown that the complete coupling between magnetism and
hydrodynamics for asymmetric polar fluids requires the use of an evolutive equation for
the internal angular momentum of the particles that make up the magnetic suspension.

The microscopic analysis of magnetic suspensions consists in the proposal of a
mathematical model capable of representing the motion of particles of a ferrofluid sub-
jected to Brownian forces, forces due to magnetic interactions between magnetic dipole
moments of particles (considering interactions particle-particle and particle-external
magnetic field), contact forces between particles (for particles with higher inertia),
repulsive forces between particles (lubrication), net gravitational forces and repulsive
forces associated with the representation of the physical walls. This microscopic analy-
sis is initially based on a study with a two-particle model considering hydrodynamic
interactions to understand the behavior of dilute magnetic suspensions, based on a
trajectory analysis.

Later it is studied the problem involving many body interacting magnetically,
which is performed a numerical analysis stability of the code and then some properties
of magnetic suspensions are analyzed, as the magnetization of a ferrofluid and analysis
of variance of particle velocities as a function of volume fraction and the magnetic
interaction parameter.

Finally hydrodynamic interactions are added to the many bodies problem and

their effects on the physics of the suspension is discussed in details.
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1.6

Particulas nanométricas de magnetita, FezO4, com diametro médio de
9nm imersas em 6leo mineral com uma fragao volumétrica de particulas
de aproximadamente 4%. Na figura é possivel ver agregados do p6 de
magnetita na auséncia de campo aplicado. A imagem foi obtida em um
microscopio 6ptico da marca Olympus no Laboratorio de Microhidro-
dinamica e Reologia de Fluidos Complexos do Grupo Vortex na Univer-
sidade de Brasilia por Nuno Dias e Francisco Ricardo Cunha. O p6é foi
sintetizado no instituto de Quimica da UFG. . .

Particulas nanométricas de magnetita, Fe3O,, com diametro médio de
9nm imersas em 6leo mineral com uma fragao volumétrica de particulas
de aproximadamente 4%. Na figura é possivel ver longas cadeias do pé
de magnetita na presenca de um campo externo aplicado. A imagem foi
obtida em um microscépio 6éptico da marca Olympus no Laboratério de
Microhidrodinamica e Reologia de Fluidos Complexos do Grupo Vortex
na Universidade de Brasilia por Nuno Dias e Francisco Ricardo Cunha.
O po foi sintetizado no instituto de Quimica da UFG. . . .

Na Ferrohidrodinamica o fluido possui um tensor de tensoes modificado com a pre-
senca de tensoes magnéticas. E possivel visualizar uma geometria de spikes classica
de fluidos magnéticos concentrados na presenga de um campo externo. As particulas
da suspensao tendem a se alinhar com as linhas de indugao magnética. Esta geo-
metria tipica estd associada a um equilibrio entre forgas magnéticas na interface do
fluido magnético com ar e forcas de tensdo superficial. A imagem acima foi obtida
de um trabalho na area de arte e tecnologia da artista Sachiko Kodama.

Na Magnetohidrodindmica (MHD) o fluido ndo é magnético, mas possui a capacidade
de conduzir corrente elétrica, que na presenca de campos magnéticos estd sujeito a
uma forga extra de campo, denominada Forca de Lorentz.

Particulas em um fluido magnético surfactado. .

Detalhes dos surfactantes na superficie de uma particula magnética
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Particulas em um fluido magnético ionico com fluido carreador basico.
As esferas cinzas com cargas negativas ao redor representam as particulas
magnéticas enquanto os sinais de positivo no interior do fluido base
denotam fons livres no meio polarizado. .

Fotografia obtida através de um video feito no laboratério de Reologia e Microhidro-
dindmica do Grupo Vortex - UnB. As figuras mostram a posicao inicial (a) e final
(b) de um par de esferas de plédstico interagindo hidrodinamicamente. O encontro
é forcado devido ao mecanismo de sedimentacao diferencial, ja que as esferas pos-
suem diametros diferentes e massas especificas também diferentes. E possivel notar
uma ligeira quebra na reversibilidade da trajetéria entre as esferas. A esfera com
revestimento metdlico que inicialmente se encontra em cima nao retorna a mesma
posicao apos o encontro. Essa quebra se deve devido a imperfeigoes geométricas na
construcao das esferas e a pequenos efeitos de rugosidade superficial. Neste caso
especifico o desvio em relagao a posigao inicial no plano perpendicular & gravidade
equivale a 5% do didmetro médio das esferas. O numero de Reynolds tipico do
escoamento induzido nesse experimento é Re ~ 10*

[lustracao do efeito das interagoes hidrodinamicas na velocidade média
de sedimentagao de uma suspensdo. Na figura (a) tém-se uma particula
isolada sem inércia sedimentando em um fluido viscoso em regimes de
baixos ntimeros de Reynolds com a velocidade de Stokes. Ja na figura
(b) é possivel notar que a velocidade de cada particula é alterada em
relacao a velocidade de Stokes devido a influéncia das outras particulas
que compoem a suspensao. E possivel notar por exemplo que pode haver
uma ou mais particulas se movimentando em sentido ascendente, contra
a direcao da gravidade devido a influéncia das outras.

[lustracao do efeito das interagoes hidrodinamicas e magnéticas na ve-
locidade média de sedimentacdo de uma suspensao. Na figura (a) con-
siderando apenas interacoes hidrodinamicas nota-se uma alteragao na
velocidade de cada particula devido a influéncia das outras particulas,
porém sem a quebra de randomicidade na distribuicao espacial das
particulas que compoem a suspensao. J& na figura (b), considerando
interagbes magnéticas entre as particulas (sem um campo externo apli-
cado) é possivel notar a formagao de agregados irreversiveis que sedi-
mentam mais rapido que as particulas isoladas nao pertencentes a um

agregado.
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24

2.5

3.1

3.2
3.3

3.4

Condigoes de contorno na interface de dois materiais distintos. Em (a),
a representagdo para a indugdo magnética e em (b), o esquema para
o campo magnético (ilustragao cedida por Sobral, Y. D., do original
Sobral, 2002)

Particula fluida sobre a acao de torques. Da cinemaética de fluidos sabe-
se que a velocidade angular da particula fluida equivale a metade da
vorticidade do escoamento no centro da particula.

Redmetro com célula magnética utilizado na medicao da viscosidade
de um fluido magnético na presenca de campo. (a) Disco rotativo, (b)
capsula de blindagem desmontada (c), detalhe do compartimento no qual
é alojada a bobina do aparato magnetoreolégico e (d) fonte de corrente
elétrica utilizada para a geracao de campo magnético controlével através
de um eletroima.

Contribuicao da viscosidade rotacional comparada a de Einstein (1956) e Shliomis
(1972) para um ferrofluido com ¢ = 0.009 e v indo de 0 a 5. A linha cheia representa
um ajuste de lei de poténcia, os pontos representam os valores experimentais para o

efeito magnetoviscoso, a linha tracejada denota o aumento de viscosidade associado

a correcao ordem ¢ de Einstein e a linha trago-ponto representa a corregao de Shliomis.

Tlustragao do alinhamento dos momentos de dipolo das particulas através de um
cisalhamento simples. Na figura é possivel notar como o cisalhamento deforma mi-
croagregados, que através de interagoes magnéticas entre as particulas vizinhas apos
a deformacao do microagregado altera os momentos de dipolo de cada particula, em
seguida a componente rotacional do cisalhamento altera ainda mais a configuracao

dos nanodipolos na microestrutura de uma suspensao magnética.

Trajetoria browniana tipica obtida através de simulagao computacional
feita por Gontijo (2010)

Trajetérias da particula para diferentes ntimeros de Péclet

Funcao distribuicao de probabilidade do deslocamento médio da particula
em uma determinada direcao. Os pontos representam os valores numéricos
obtidos em cima de varias realizacoes enquanto a linha cheia representa
um ajuste gaussiano.

Trajetoria de uma particula em movimento browniano com Pe=0.1 para

(a) St=0 e (b) St=0.1
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4.1
4.2

4.3

4.4
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4.6

Deslocamento médio quadrético para (a) Pe=0.1, (b) Pe=1, (c) Pe=10 e (d) am-
pliagdo do comportamento observado para Pe=10. A linha cheia denota a teo-
ria de Einstein expressa pela equacao (3.22), quadrados vazios denotam os valores
numéricos obtidos em cima de varias realizagbes para deslovamentos em uma das
direcoes perpendiculares a gravidade e o circulo preenchido denota os mesmos valo-
res numéricos obtidos para a direcao paralela & gravidade.

Relaxacao da particula com St=0.1 para condigdo de (a) Pe=0.01 e (b) Pe=10.
A linha cheia representa a solucao da equagao diferencial do movimento de uma
particula com inércia sedimentando em um fluido viscoso em um escoamento com
Re — 0 na auséncia de movimento Browniano, os quadrados vazios representam a
solugao numérica na diregao paralela a da gravide e os circulos preenchidos denotam
a solugao numérica em uma das diregoes perpendiculares a gravidade. .

Fungao autocorrelagdo normalizada das flutuagoes de velocidade para (a) Pe=0.01,
(b) Pe=0.1, (c¢) Pe=1 e (d) Pe=10. O quadrado vazio denota uma das diregoes
perpendiculares & da gravidade enquanto o circulo cheio representa a direcao paralela
a da gravidade. E possivel observar que as flutuacées de velocidade na diregao
paralela a da gravidade nao se descorrelacionam com o tempo para maiores Péclets,
indicando um comportamento deterministico destas, causado pela gravidade.
Tempo de correlagao do sistema para (a) Pe=0.01, (b) Pe=0.1, (c) Pe=1e (d) Pe=10.
O quadrado vazio denota uma das dire¢oes perpendiculares a da gravidade enquanto
o circulo cheio representa a direcao paralela a da gravidade. E possivel observar que
o tempo de correlacao na direcao paralela a da gravidade nao satura com o tempo
para maiores Péclets, indicando um comportamento deterministico do sistema nesta

direcao, causado pela gravidade.

Esquema do problema de duas particulas . .

Forgas magnéticas devido a aplicacao de um campo magnético em um
pequeno elemento magnetizado

Campo magnético devido a presenca de um dipolo magnético . .
Interacao entre dois momentos de dipolo magnéticos .

Representacao grafica das possibilidades de configuragoes iniciais para
os momentos de dipolo das particulas 1 e 2. A figura (a) representa a
configuragao 1 e a figura (b) a configuragao 2 . .

Simulacao tipica da sedimentagao de duas particulas considerando a
configuracao 1,Stg = 0.1 e ¥,,, = 100. A posicao inicial da particula 1
foi definda como X; > =1,Y; " =1e Z;* = —50
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4.7 'Trajetorias relativas para Sty = St = 0.1 para diferentes valores de W,,:
0 (linha cheia grossa), 10 (linha tracejada longa), 100 (linha tracejada
curta) e 200 (linha pontilhada). A figura (a) mostra resultados para
configuragao 1 e a figura (b) para a configuragdo 2. A posicao inicial da
particula 1 foi X; > =Y, " =3eZ;°=-50 . ... ... .. ....

4.8 Trajetorias relativas difusivas (a) e agregativas (b) . . . . . . .. .. ..

4.9 Angulo relativo entre as esferas para configuracgao 1, com St = Stg = 0.1
e ¥,, = 100. A posigao inicial da particula 1 vale X;> =Y, =3 e
Z7® = =15

4.10 Velocidade relativa entre as esferas para ¥, = 1 (a) e ¥,, = 100 (c)
e angulo relativo entre as esferas para ¥,, = 1 (b) e ¥,,, = 100 (d),
considerando a configuracao 1. A posicao inicial da particula 1 vale
X{ =Y =3eZ;™ = —15. A linha continua representa Stp = 0.1
e linha tracejada Str=1. . . . . . . . . . ...

4.11 Velocidade relativa entre as esferas para ¥,, = 1 (a) e ¥,, = 100 (c)
e angulo relativo entre as esferas para ¥,, = 1 (b) e ¥,,, = 100 (d),
considerando a configuracao 2. A posicao inicial da particula 1 vale
X{ =Y =3eZ; > = —15. A linha continua representa Stp = 0.1
e linha tracejada Str=1. . . . . . . . . . ... .

4.12 Diagramas de reversibilidade para trajetérias reversiveis (a) e irreversiveis

4.13 Diagramas de reversibilidade para Stgz = 0.1, configuragao 1 na coluna
da esquerda e configuracdo 2 na coluna da direita: (a) ¥,, = 10, (b)
U, = 100, (¢) U, = 200, (d) T,, = 10, (¢) ¥, = 100, (f) T,, = 200 . .
4.14 Diagramas de reversibilidade para as configuracoes 1 (a) e 2 (b). Stg =

10 e W, =200 .+ o o oo
4.15 Diagramas de reversibilidade para as configuracoes 1 (a) e 2 (b). Stg =—
ocoeW,, =200. . . . . .

4.16 Diagramas de reversibilidade para a configuracao 2 e Stgp — 0. (a)
U,, =0, (b) ¥, = 10, () ¥,, = 100, (d) ¥,, = 200, (e) ¥,, = 300 e (f)
W, =400 . . . .
4.17 Frequéncia de trajetdrias difusivas (a) e agregativas (b). Configuragao
de dipolos 1. Str = 0.1 (quadrados), Stg = 3.5 (circulos) e Stg — oo
(triangulos) . . . . ..
4.18 Taxa de anisotropia entre os deslocamentos liquidos no plano zx e zy
para a configuracao 1, com Stg = 0.1. A linha pontilhada representa

um fit linear . . . . . . . .



4.19 Trajetorias de uma particula teste para Pe ~ 1, ¥, = 200 e St =
Str = 0.1. Problema de duas particulas (a) e problema de muitos
corpos sem interagoes hidrodinamicas com 500 particulas na suspensao
para ¢ =0.5% (b) e d =15% (c) . . . . . . . 116
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a linha tracejada denota a varidncia do sistema na dire¢ao da gravidade (eixo z), a

linha continua mais fina representa esta variavel na dire¢ao x e a linha continua mais

grossa simboliza a variancia na dire¢ao x. Na figura (b) e possivel observa a evolugao

da quantidade de trimeros em cima de diversas realizacGes para o mesmo intervalo

de tempo utilizado na confecgdo da figura (a). . . . . . . . . ... 125
5.6 Tlustracao da parte ativa de uma suspensao . . . . . . . . . .. ... .. 126
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a presenga da parede - (a) box de vidro com 6leo de silicone, (b) ba-
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5.8 Relaxagao e frenagem de uma particula em um box fisico. A figura (a)

mostra a aceleragao e frenagem de uma particula devido a presenca da

parede inferior de um recipiente fisico. A linha grossa denota o compor-

tamento para St = 10, a linha tracejada para St = 1 e a linha continua

fina para St = 0.1. A figura (b) mostra ampliacdo do comportamento

observado em (a) para a faixa final do movimento da particula . . . . . 128
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sao setados como idénticos e estao alinhados na direcao de separacao
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5.12

5.13

5.14

5.15

5.16

5.17

5.18

Distancia minima entre centros na qual a forca magnética deve ser des-
ligada em funcao de 1,

Comportamento da distancia entre centros com relagao ao tempo. (a)

132

Forca magnética sempre ligada, (b) forga magnética desligada para distancia

entre centros igual a 2a, (¢) ampliagdo do comportamento observado em
(b) e (d) forga magnética desligada em uma distancia calibrada correta-
mente

Velocidade média de uma suspensao magnética em funcao do tempo. A linha continua
denota a variagao de uma das componentes perpendiculares & gravidade e a linha
tracejada representa a componente de velocidade na diregao da gravidade. O encarte
representa uma ampliacao do comportamento observado na diregao perpendicular a
gravidade. .

Variancia em funcao do tamanho do sistema para (a) ¢ = 0.1% ¢ (b) ¢ = 1.0%. E
possivel notar que em ambos os casos as interagoes magnéticas que decaem com 1/r4
levam a uma estatistica convergente para a variancia do sistema particulado.
Magnetizacao de equilibrio em funcéo do tamanho do sistema - ¢ = 5.0%. E possivel
observar uma rapida convergéncia desta propriedade em funcao do tamanho do sis-
tema para a condicao de o = a = 10 e Pe = 1. Estudos mais detalhados em
relacao a convergéncia desta propriedade para valores menores de campo aplicado
(o ~ 1, que leva a um comportamento menos deterministico do sistema) serdo feitos
em secoes futuras.

Trajetéria de uma particula teste em diferentes situagoes fisicas. A figura (a) ilustra
uma suspensao sem interagoes magnéticas sujeita apenas a agao da gravidade no
limite em que Pe — 00, @, = 0. J4 a figura (b) mostra a trajetéria de uma particula
teste em uma suspensao sujeita apenas a agao da gravidade e interagoes magnéticas
com Pe — o0 e ¢, = 20. A letra (c) ilustra a trajetéria de uma particula teste em
uma suspensao sem interagoes magnéticas, com movimento Browniano para valores
de Pe = 1 e a figura (d) considera interacdes magnéticas e movimento browniano
com o =20 e Pe = 1.

Evolucao temporal do processo de formacao de agregados em uma suspensao nao-
coloidal com interagoes magnéticas na auséncia de um campo aplicado. A figura (a)
mostra o instante inicial t=0, em (b) tém-se a imagem obtida para t=40 tempos de
Stokes, em (c) e (d) tém-se a mesma configuracao das figuras (a) e (b), porém com

uma ampliagao no centro do dominio de cdlculo da suspensao.
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5.20

5.21

0.22

0.23

0.24

5.25

Evolucao temporal do processo de formacao de agregados em uma suspensao nao-
coloidal com interagbes magnéticas na presenca de um campo aplicado. A figura (a)
mostra o instante inicial t=0, em (b) tém-se a imagem obtida para t=40 tempos de
Stokes. Em (c) é dado um detalhe da configuragio inicial através de uma ampliacao
do centro da suspenséo e em (d) é mostrado o mesmo detalhe, porém para t=40.
E possivel notar a formagao de agregados alinhados na direcao do campo aplicado,
neste caso o eixo z. .

Configuracao da posicao das particulas e dos momentos de dipolo destas na condigao
de um campo externo aplicado para St = 0.1, ¥, = @, = 10, ¢ = 5.0% e Pe — 0.
A figura (a) mostra a configuracao das particulas no instante inicial enquanto a figura
(c) ilustra apenas as configuragoes dos momentos de dipolo no mesmo instante. J&
a figura (b) ilustra a configuracao das esferas no instante de tempo t = 4 tempos de
Stokes e a figura (d) é obtida para o mesmo instante, porém mostra apenas a dire¢ao
dos momentos de dipolo das esferas.

Configuracao da posicao de duas particulas em um sistema bidimensional e dos mo-
mentos de dipolo destas na condi¢ao em que estas particulas posseum momentos de
dipolo alinhados na dire¢ao do campo.

Configuracao da posicao de duas particulas em um sistema bidimensional e dos mo-
mentos de dipolo destas na condicao em que estas particulas posseum momentos
de dipolo alinhados na dire¢ao do campo e encontram-se alinhadas sobre uma linha
perpendicular ao eixo y.

Configuracao da posicao de duas particulas em um sistema bidimensional e dos mo-
mentos de dipolo destas na condicao em que estas particulas posseum momentos
de dipolo alinhados na dire¢ao do campo e encontram-se alinhadas sobre uma linha
perpendicular ao eixo x.

Formacao de um agregado em uma simulagao na presenca de interacoes magnéticas
entre as particulas, na auséncia de um campo externo. A figura (a) ilustra uma
ampliagdo no interior da suspensdo em um agregado qualquer enquanto a figura (b)
mostra apenas as setas indicando o momento de dipolo de cada particula pertencente
ao agregado ilustrado na figura (a).

Formacao de um agregado em uma simulagao na presenca de interacoes magnéticas
entre as particulas com um campo externo aplicado. A figura (a) ilustra uma am-
pliagdo no interior da suspensdo em um agregado qualquer enquanto a figura (b)
mostra apenas as setas indicando o momento de dipolo de cada particula perten-

cente ao agregado ilustrado na figura (a).
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2.3

Esquema comparativo entre o raio de giracao de um agregado com seis particulas

agrupadas numa configuragao na auséncia de campo externo (a) e na presenga deste

Variancia em funcao de ¢ para v, =20. . . . . . . . .. ... .. ...
Variancia em fungao de ¢, para ¢ =5% . . . . . ... ... ... ..
Momentos de dipolo distribuidos randomicamente (a) e momentos de
dipolo alinhados na diregdo de um campo externo (b) . . . . . ... ..
Correcao dos modelos apresentados. A linha tracejada representa o mo-
delo de Jansons (1983) enquanto a linha trago-ponto denota o modelo
O(¢?) e a linha continua o modelo O(¢?) ambos de Ivanov e Kuznetsova
(2001). Nas figuras (a) ¢ =1% e (b) ¢ =10%. . . . . . . . .. .. ...
Magnetizagao de equilibrio em fungao de o para ¢ = 5.0%. A linha continua denota
o modelo O(¢) de Langevin, os quadrados vazios representam o modelo O(¢?) de
Ivanov et al. (2001) e a linha tracejada o modelo O(¢?) dos mesmos autores. Os
circulos preenchidos representam os valores numeéricos obtidos através da metodologia
proposta no presente trabalho. As barras de erro representam o desvio padrao em
cima de varias realizagoes. O encarte mostra um detalhe na comparacgao entre os
valores dos modelos e o valor numérico para 3 < < 27. . . . . . . ... ...
Magnetizagao de equilibrio em fungao de ¢ para a = 3 (a) e para a = 10.
A linha continua representa o modelo classico de Langevin O(¢), a linha
tracejada o modelo O(¢?) de Ivanov et al. (2001) e o circulo preenchido
os valores numéricos utilizando a presente metodologia. . . . . . . . ..
Magnetizacao de equilibrio em fun¢ao do tempo para diferentes Péclets.
Na figura (a) a linha continua denota Pe = 0.1, o quadrado vazio Pe = 1
e o circulo preenchido em preto Pe = 5. Para a figura (b) a linha
pontilhada representa Pe = 10, a linha grossa continua Pe = 50 e a
linha tracejada Pe =100. . . . . . . . . . . ... ..
Evolucao temporal para determinagao da magnetizacao de equilibrio da
suspensao - Pe=1, ¢ =5.0%, St =0.1,a =a*=5. . ... ... ...
Ajuste da evolucao temporal da magnetizacao da suspensao para valores
de equilibrio. A linha tracejada representa o ajuste exponencial e a linha
continua os valores numéricos. Em ambas as figuras tém-se ¢ = 5.0%,
St =0.1e a=a*=5. A figura (a) foi obtida para Pe = 0.1 e a figura
(b) para Pe=1.0 . . . . . . . ...
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6.1 Exemplo de um sistema particulado com condicoes de contorno periédicas.
Neste caso a célula central possui apenas 20 particulas com ¢ = 0.15.
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Capitulo 1 INTRODUCAO

1.1 Fluidos Magnéticos: generalidades, caracteristicas e aplicagoes

Na Mecanica dos Fluidos nos referimos a uma suspensao magnética um material
composto pela adicao de pequenas particulas de material magnético em um fluido
base. Quando nos referimos a um ferrofluido ou utilizamos simplesmente a palavra
fluido magnético, estamos falando de uma classe especial de suspensoes magnéticas
nas quais o diametro médio das particulas que compoem a suspensao € da ordem de
nanometros. Este tipo de suspensao é chamada de suspensao coloidal ou simplesmente
coldide. O que diferencia uma suspensao coloidal de uma suspensao com particulas de
tamanhos maiores é justamente a sensibilidade que as particulas possuem aos efeitos

de agitagao molecular das moléculas do fluido base por efeito térmico.

Em um fluido magnético tipico as particulas possuem um diametro médio de apro-
ximadamente 10nm e sao dispersas em um fluido base apropriado. Os fluidos base
geralmente utilizados na confeccao de fluidos magnéticos sao 6leos sintéticos, éster ou
agua. O movimento das particulas que compoem um fluido magnético é regido por um
conjunto de forcas que atua na escala da particula e que irao determinar a estabilidade
da suspensao. Na fisica de coldides diversas forcas atuam nas pequenas particulas. As
principais sao: forcas Brownianas, forgas atrativas de van-der Waals, forcas de repulsao
eletrostatica por desbalanceamento de cargas elétricas na superficie das particulas em
contato e no caso de suspensoes magnéticas a propria forca magnética devido a in-
teracao entre os momentos de dipolo das particulas e devido a possivel aplicacao de
um campo magnético externo. Uma fluido magnético para aplicagao pratica deve
ser estavel com relacao a tendéncia de formacao de agregados devido a forcas atra-
tivas atuantes na escala da particula, para este propdsito geralmente sao adicionadas
macromoléculas as superficie das particulas que agem como nano molas repulsoras ini-
bindo a formacao de agregados. Estas macromoléculas sao denominadas surfactantes
e estao presentes nos chamados fluidos magnéticos surfactados. Um outro tipo de
fluido magnético que utiliza um mecanismo diferente de repulsao é denominado fluido

magnético 1onico, estes serao discutidos na segao subsequente.

Diversas caracteristicas diferenciam fluidos magnéticos de outras classes de fluidos,



dentre estas pode-se citar a tendéncia de alinhamento das particulas na direcao de
um campo externo aplicado, fator que quebra a distribuicao randomica isotrépica das
particulas devido ao movimento Browniano ao qual estas estao sujeitas. Este compor-

tamento pode ser observado nas figuras (1.1) e (1.2).
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Figura 1.1: Particulas nanométricas de magnetita, Fe3O,, com diametro médio de
9nm imersas em 6leo mineral com uma fracao volumétrica de particulas de aproxima-
damente 4%. Na figura é possivel ver agregados do pé de magnetita na auséncia de
campo aplicado. A imagem foi obtida em um microscépio éptico da marca Olympus
no Laboratério de Microhidrodinamica e Reologia de Fluidos Complexos do Grupo

Vortex na Universidade de Brasilia por Nuno Dias e Francisco Ricardo Cunha. O pé

foi sintetizado no instituto de Quimica da UFG.

Figura 1.2: Particulas nanométricas de magnetita, Fe30,, com diametro médio de 9nm
imersas em 6leo mineral com uma fragao volumétrica de particulas de aproximadamente
4%. Na figura é possivel ver longas cadeias do pé de magnetita na presenca de um
campo externo aplicado. A imagem foi obtida em um microscépio optico da marca
Olympus no Laboratério de Microhidrodinamica e Reologia de Fluidos Complexos do
Grupo Vortex na Universidade de Brasilia por Nuno Dias e Francisco Ricardo Cunha.

O pé foi sintetizado no instituto de Quimica da UFG.



Este alinhamento das particulas na direcao de um campo externo gera uma con-
sequéncia muito interessante, que é o aumento da viscosidade efetiva do fluido, devido
ao esfor¢co extra que um carregamento cisalhante aplicado ao fluido deve fazer para
desorientar estas particulas e fazer com que estas girem na direcao da vorticidade do
escoamento. Desta forma é possivel através da aplicacao de campos externos controlar
a viscosidade de um fluido magnético em escoamento. Este controle abre as portas
para diversos novos tipos de aplicacao como por exemplo a diminuicao de arrasto para

escoamentos internos no interior de dutos (Cunha et al. - 2004).

A maioria das aplicagbes da Mecanica dos Fluidos foi sempre mais restrita a es-
coamentos de fluidos em que campos magnéticos estao ausentes. No entanto, a com-
binacao de campos magnéticos e fluidos polares tem atraido, mais recentemente, pro-
fissionais das areas de fisica, quimica, engenharia e da area da biomedicina. A razao
principal reside no facil controle e monitoramento de sistemas contendo fluidos ou
particulas magnéticas, pela resposta rapida desses fluidos quando sujeitos a acao de um
campo magnético. O controle do comportamento de escoamentos de fluidos magnéticos
através da aplicagao de um campo externo deu origem a varias outras possibilidades de
aplicacao e novos experimentos em mecanica e hidrodinamica dos fluidos, que levaram
ao desenvolvimento de novas técnicas e aplicagoes tecnolégicas e biomédicas. Uma re-
visao bibliogréafica extensa sera feita nas segoes seguintes a fim de discutir as diversas

possibilidades de aplicacoes referentes a fluidos magnéticos.

Uma outra classe interessante de suspensoes magnéticas consiste nas suspensoes
magneto-reoldgicas. O principal fator que diferencia um fluido magnético ou ferro-
fluido de uma suspensao magneto reoldgica é o diametro das particulas utilizadas na
sintese do fluido. Enquanto um ferrofluido é composto de particulas de tamanho na-
nométrico, uma suspensao magneto reolégica, doravante denominada S.M.R, ¢ feita
com particulas de tamanho micrométrico e portanto nao estao sujeitas ao movimento
Browniano induzido por agitagao térmica molecular. Esta nova classe de suspensoes
magnéticas possui caracteristicas diferentes dos ferrofluidos, entre elas pode-se citar:
maior instabilidade com relacao a formagao de agregados e maior memaoria magnética.
Estas duas caracteristicas sao uma consequéncia direta da diminuicao dos valores do
coeficiente de difusao Browniana de Stokes-Einstein D, devido ao aumento do tamanho

das particulas, ja que este é definido como
kgT
D=5
6mna

(1.1)

em que kg ¢é a constante de Boltzmann, 7" a temperatura do fluido base, 1 a viscosidade

do fluido e a o raio médio das particulas.



Um dos fatores que determina a estabilidade da suspensao é justamente a sensibi-
lidade ao movimento Browniano por parte das particulas, pois este atua na tentativa
de randomizar a distribuicao espacial, desta forma uma diminuicao na intensidade do
coeficiente de difusao Browniano leva a uma predominéancia das forgas atrativas atuan-
tes na escala das particulas em relacao a tendéncia de randomizacao da posicao destas

devido a agitacao térmica das moléculas do fluido base.

A area da Mecanica dos Fluidos que estuda o movimento de fluidos magnéticos
sob acao de forcas magnéticas produzidas por gradiente de campos magnéticos é de-
nominada ferrohidrodindmica (Rosensweig, 1985). Descrigoes de escoamentos de flui-
dos magnéticos com base na Ferrohidrodinamica, geralmente, nao consideram agao de
campos elétricos e correntes elétricas, resultando num acoplamento das equagoes de
Maxwell em regime magneto-estatico com as equagoes da hidrodinamica dos fluidos. E
importante ressaltar a diferenca entre a area relativamente bem conhecida da mecanica
dos fluidos chamada magnetohidrodinamica (MHD) e ferrohidrodinamica (FHD). Em
magnetohidrodinamica a for¢ga magnética atuando sobre as particulas fluidas é a forca
de Lorentz por unidade de volume (J x B), resultante da passagem de uma corrente
elétrica em fluido condutor nao necessariamente magnético (metais liquidos, plasma),
em que J é a densidade de corrente elétrica e B o vetor indugao magnética. As figuras
(1.3) e (1.4) mostram a diferenca entre FHD e MHD.

Figura 1.3: Na Ferrohidrodinamica o fluido possui um tensor de tensdes modificado com a presenca
de tensoes magnéticas. E possivel visualizar uma geometria de spikes cldssica de fluidos magnéticos
concentrados na presenca de um campo externo. As particulas da suspensao tendem a se alinhar com
as linhas de inducao magnética. Esta geometria tipica estd associada a um equilibrio entre forcas
magnéticas na interface do fluido magnético com ar e forgas de tensao superficial. A imagem acima

foi obtida de um trabalho na area de arte e tecnologia da artista Sachiko Kodama.



Figura 1.4: Na Magnetohidrodinamica (MHD) o fluido nao é magnético, mas possui a capacidade
de conduzir corrente elétrica, que na presenca de campos magnéticos estd sujeito a uma forga extra

de campo, denominada Forca de Lorentz.

A forga magnética em (FHD) tem origem na interacao das particulas magnéticas
com o fluido base, que na presenca de um campo magnético gera pressao e tensoes
magnéticas extras num volume elementar continuo de fluido. Tensoes estas origina-
das pela anisotropia micro-estrutural, produzida pela orientacao preferencial das na-
noparticulas magnéticas na direcao do campo. Nesse caso a forca magnética sob o
fluido é proporcional ao produto do vetor magnetizacao do ferrofluido M e do gra-
diente de campo, isto é pu,M - VH. em que u, ¢ uma constante chamada permea-
bilidade magnética do vdcuo. Enquanto no primeiro caso (MHD) o efeito do campo
magnético se manifesta no fluido como uma forca de campo magnético propriamente
dita, no segundo caso (FHD) esse efeito vem de tensdes magnéticas produzidas pela
re-orientacao magnética das nanoparticulas no fluido coloidal, quando na presenca de
uma gradiente de campo. A relacao complexa da microestrutura anisotrépica de um
fluido magnético com seu estado de tensoes tem levado hoje a necessidade de se investir
na caracterizacao reoldgica de suspensoes coloidais magnéticas e suspensoes formadas
por compdsitos magnéticos (micro-particulas magnéticas com distribuicdo de multi-

dominios magnéticos) chamadas suspensoes magneto-reolégicas.

O foco do presente projeto serd no estudo da dinamica de sistemas particulados
compostos por particulas magnéticas. Este estudo é importante no sentido de entender
como a fisica na micro e nano escala influenciam o comportamento macroscépico de
um fluido magnético, ja que todas as propriedades de um volume material no contexto
da mecanica dos meios continuos sao meras consequéncias de uma dinamica intricada

e complexa que ocorre na microestrutura do material.



Como exemplo da importancia do comportamento microestrutural e sua influéncia
no movimento macroscopico de fluidos magnéticos considere a forma matematica através
do qual modelamos as forcas magnéticas que atuam no interior de um ferrofluido es-
coando na presenca de um campo externo. Sabemos hoje em dia que o acoplamento
entre a hidrodinamica e o magnetismo esta associado a uma forga magnética que de-
pende do gradiente de campo e da magnetizacao do fluido. A magnetizacdo de um
fluido magnético por sua vez é uma das principais propriedades de caracterizacao deste
tipo de fluido. Seu valor em cada ponto do espaco de um escoamento esta diretamente

associado a intensidade da forca a qual o fluido continuo equivalente esta sujeito.

Por definicao a magnetizagao de um fluido magnético em um ponto material nada
mais é do que uma média do alinhamento dos momentos de dipolo de cada particula
presente em um volume do continuo na direcao de um campo aplicado. Porém a
direcao do momento de dipolo de uma determinada particula inserida no meio de uma
suspensao depende de uma combinacao de forcas e torques atuantes em cima desta,
principalmente das forcas e torques Brownianos e magnéticos, sendo os tltimos depen-
dentes da configuracao da suspensao, pois estao associadas a interacoes entre todas as
particulas da suspensao. Desta forma evidencia-se a impossibilidade da dissociagao do
comportamento microestruturar do material de sua dinamica macroscépica observéavel

em escalas maiores.

Através de estudos numeéricos-tedricos o presente trabalho aborda com profundi-
dade a modelagem da dinamica de sistemas particulados na presenca de interacoes
magnéticas e procura trazer sempre o link entre microestrutura e comportamento ma-

croscopico através da determinacao de propriedades de transporte destas suspensoes.

1.1.1 Caracteristicas de Suspensoes Magnéticas

Um fluido magnético coloidal consiste em um conjunto de particulas de ferrita ou
maguemita em escalas nanométricas disperso em um fluido carreador apropriado. A
estabilizacao contra a formacao de agregados irreversiveis na suspensao é obtida pela
presenca de cargas elétricas ou tensoativos na superficie das particulas que geram forcas
repulsivas de curta distancia, evitando a formacao de pares. Um fluido magnético tipico

contém cerca de 10?* particulas por metro ctibico e é opaco & luz visivel.

E desejavel que um fluido magnético seja uma suspensao estavel. Basicamente, o
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fluido deve possuir particulas suficientemente pequenas de tal modo que as mesmas
fiquem suspensas no liquido carreador por meio da agitacao molecular devido a tem-
peratura do fluido base. Essa agitacao deve ser caracterizada por escalas de tempo
menores do que o tempo tipico de interacao magnética de pares por forcas magnéticas
atrativas (interagdo dipolar), de modo a evitar a aglomeragao de particulas. Outra
condicao para garantir a estabilidade, é o fato de que as particulas magnéticas devem
incorporar forcas de repulsao superficial de curto alcance que previna a aglomeragao

por meio de forgas atrativas do tipo Van der Walls (Bakuzis, 1996).

Existem basicamente dois tipos de fluidos magnéticos (ferrofluidos coloidais): os
surfactados e os i6nicos (Bakuzis, 1996). Esta divisao se baseia no mecanismo de
repulsao entre particulas, que, como dito, é uma condicao para garantir a estabilidade
do fluido magnético e manter sua configuragao estrutural randoémica e isotrépica por
um longo periodo de tempo. Os surfactados sao fluidos magnéticos comerciais e sao
as primeiras suspensoes ultra-estaveis produzidas sinteticamente. Sao também os mais
conhecidos e apresentam maiores aplicacoes em termos de engenharia. O mecanismo
que inibe a aglomeracao de particulas se baseia em revestir a propria particula com
cadeias poliméricas apolares conhecidas como surfactantes ou tensoativos. A espessura
tipica de uma camada surfactante é da ordem de 2-3 nm. Com esse tipo de revestimento

é possivel produzir suspensoes magnéticas estaveis em 6leo, agua e querosene.

A figura (1.5) mostra um esquema deste tipo de fluido magnético, enquanto a
figura (1.6) mostra o detalhe de uma unica particula na presenca de surfactantes em
sua superficie, de um modo geral a ordem e magnitude dos diametros das particulas é
de 10nm, enquanto os comprimentos médios das cadeias de macromoléculas inseridas

na superficie das particulas esta em torno de 2 — 3nm.

Tipo menos comuns de fluido magnético, os fluidos magnéticos ionicos apresentam
caracteristicas interessantes uma vez que sao usados em meios carregados de fons. O
mecanismo de repulsao das particulas é diferente dos fluidos magnéticos surfactados,
uma vez que a camada estabilizante agora é polarizada. Todas as particulas possuem
uma camada de fons com a mesma polaridade de modo que a repulsao eletrostatica
evita a floculacao da suspensao e possivel decantacao do material. As cargas em torno
das particulas serao positivas se o liquido carreador for um meio dcido (pH < 7) e
serao negativas se o carreador for um meio bésico (pH > 7). A figura 1.7 apresenta um

esquema deste tipo de fluido magnético com fluido carreador béasico.
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Figura 1.5: Particulas em um fluido magnético surfactado.
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Figura 1.6: Detalhes dos surfactantes na superficie de uma particula magnética

Anteriormente mencionou-se que um ferrofluido é mantido estavel devido ao fato
do movimento browniano estar continuamente randomizando a suspensao e evitando a
formagao de agregados por interacao magnética, além do uso de surfactantes para que
forgas repulsivas possam ser geradas e evitar possiveis agregacoes. Do ponto de vista
fisico, a estabilidade de um ferrofluido é mantida por uma condi¢ao em que a energia

térmica associada ao movimento browniano é maior ou igual a energia magnética que



Figura 1.7: Particulas em um fluido magnético ionico com fluido carreador basico.
As esferas cinzas com cargas negativas ao redor representam as particulas magnéticas
enquanto os sinais de positivo no interior do fluido base denotam ions livres no meio

polarizado.

por sua vez pode dar origem a forcas atrativas na micro-estrutura do material, em

termos matemaéticos esta relagao é expressa por Rosensweig (1985) como:

Energia térmica kgT

= >1
Energia magnética  uoMHV —

, (1.2)

em que kg é a constante de Boltzmann, T é a temperatura do fluido, py é a permea-
bilidade magnética do vacuo, M representa a magnetizacao do material que constitui
as particulas, H é a intensidade do campo magnético externo aplicado e V' denota o
volume da nano-particula. Para particulas esféricas, tém-se que o diametro maximo de

particula que mantém esta condi¢ao de estabilidade é dado por

1/3
d< _GkpT , (1.3)
WquH

da equacao (1.3) considerando um ferrofluido contendo particulas de magnetita (Fe3Oy)
sujeitas a um campo magnético tipico de um fma permanente de H = 8 x 10*A.m™1,
com M = 4,46 x 10°A.m~" a uma temperatura de 298K, esta condicao de estabili-
dade é mantida para particulas com didmetros inferiores a 8,1 x 10~%m. Esta anélise
de parametros mostra porque as particulas devem ser tao pequenas a fim de que se

mantenha a estabilidade de uma suspensao magnética.
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E importante frisar que as particulas devem ser pequenas a fim de se garantir a es-
tabilidade da suspensao nao apenas devido a tendéncias agregativas oriundas de forgas
magnéticas e de van der Waals que devem ser compensadas pelo efeito de agitagao
térmica das moléculas do fluido base que inibem a formacgao de agregados gracas a cons-
tante tentativa de randomizacao da distribuicao espacial das particulas que compoem a
suspensao, mas também devido a tendéncia de sedimentagao diferencial destas no fluido
base. Geralmente as particulas sélidas que compoem suspensoes magnéticas costumam
ser mais densas que o fluido base. Esta diferenca de massa especifica faz com que as
particulas sedimentem e apds um tempo suficientemente longo a suspensao na verdade

passaria a possuir apenas um corpo de fundo sélido e um fluido base nao magnético.

Conforme sera mostrado em segoes futuras, mesmo que uma particula mais densa
seja inserida em um fluido base, esta pode nao sedimentar dependendo da intensidade
das forcas Brownianas que tentam empurrar as particulas em todas as diregoes do
espaco de forma isotropica. O parametro fisico que quantifica a relacao entre forcas
Brownianas e forcas de inércia associadas a tendéncia que determinada particula pos-
sui de continuar seu movimento induzido pela aplicacao de uma forga externa qualquer
(por exemplo a gravidade) é o nimero de Péclet. Este parametro que serd definido
ainda, é proporcional ao quadrado do raio da particula e inversamente proporcional
a temperatura, de modo que quando o efeito Browniano é fortemente pronunciado, o
nimero de Péclet do sistema tende a zero. Ja que sabe-se que particulas menores es-
tarao sujeitas ao efeito liquido de milhares de encontros randomicos entre as moléculas
do fluido base e estas e além disso o aumento de temperatura aumenta a agitagao
molecular, aumentando a tendéncia destes encontros. Desta forma particulas meno-
res, mesmo que com densidades maiores que a do fluido base, podem nao conseguir

sedimentar devido ao efeito Browniano.
Em resumo, a estabilidade da suspensao contra agregacao induzida por interagoes

magnéticas e contra sedimentacao diferencial induzida pela gravidade é garantida

através do tamanho diminuto das particulas que compoem o fluido magnético.
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1.1.2 Aplicagoes na indistria, biomedicina e nanotecnologia

Estudos da hidrodinamica de escoamentos de suspensoes magnéticas ainda sao in-
cipientes quando comparados aos avancos alcangados nas tltimas décadas em outros
campos da Mecanica dos Fluidos tais como a aerodinamica e a modelagem da tur-
buléncia. No Brasil, a caracterizacao de fluidos magnéticos esta limitada a poucas
universidades e restrita a alguns institutos de Fisica e Quimica. No campo da Enge-
nharia, em se tratando da hidrodinamica de fluidos magnéticos, as contribuicoes deste
pais nessa area sao mais recentes ainda. Podemos citar por exemplo o trabalho de
Miranda (2001), que examinou o comportamento de fluidos magnéticos em células de
Hele-Shaw.

No ambito do Grupo Vortex - Mecanica dos Fluidos de Escoamentos Complexos
da Universidade de Brasilia, do qual o autor do presente trabalho faz parte, o estudo
da dinamica de fluidos magnéticos em escoamento vem sendo abordado desde 2002.
Nesse contexto vale citar os recentes trabalhos de Cunha, Sousa e Morais (2002), que
investiga o comportamento dinamico de bolhas em colapso na presenca de campos
magnéticos, Sobral e Cunha (2003) que trata da andlise de estabilidade de leitos fluidi-
zados magnéticos, Cunha e Sobral (2004), a respeito da caracterizacao de parametros
fisicos em processos de separagao magnética e na determinacao de solugoes assintoticas
para escoamentos em tubos, Cunha et al. (2007) que apresenta uma anédlise de escala
para o problema da conveccao magnética em uma cavidade delgada, Couto e Cunha
(2008) que estudaram o problema de duas particulas interagindo magneticamente e
hidrodinamicamente devido a sedimentagao diferencial. Mais recentemente Gontijo e
Cunha (2012) através de um trabalho experimental relacionado a convec¢ao magnética
comprovaram as analises de escala do trabalho de Cunha et al. (2007) e mais asso-
ciados ao trabalho apresentado na presente tese Gontijo e Cunha (2012a) e (2012b)
apresentaram uma extensao do problema estudado por Couto e Cunha (2008) para
duas particulas interagindo magneticamente, porém considerando um pequeno efeito

de inércia das particulas e resolvendo o comportamento dinamico rotacional destas.

Devido a larga faixa de novas possibilidades e aplicacoes as suspensoes magnéticas
tém sido usadas em diversos campos da ciéncia e ja vém sendo empregadas com sucesso
em processos industriais. Pode-se destacar o uso de fluidos magnéticos no desenvol-
vimento de acelerometros, amortecedores magnéticos, processos de impressao e em
bombas magnéticas, nos quais nao existe intervengao mecanica para a movimentagao

do fluido. E comum o uso de particulas magnéticas para a estabilizagao de suspensoes
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usadas em reatores e leitos fluidizados conforme explorado recentemente por Cunha,
Sobral e Gontijo (2013). Uma outra aplicagao é a separagao de éleo e dgua através de
meios magnéticos, em que processos de extracao de petréleo e de controle de desastres

ecolégicos podem ser beneficiados (Cunha e Sobral, 2004).

Os trabalhos de Raj e Boulton (1987) e de Raj e Moskowitz (1990) apresentam
diversas aplicagoes industriais e comerciais de suspensoes magnéticas, ressaltando a
importanica e razoes de se estudar esse tépico e a importancia desses materiais para as
tecnologias atuais. Em particular, a magneto-hidrodinamica e reologia de suspensoes
magnéticas tem sido usada na medicina para a aplicagao e transporte de farmacos e
quimioterapicos. Na verdade, trata-se de fluidos magnéticos transportadores de me-
dicamentos capazes de serem guiados pelo corpo do paciente e agirem somente em
locais pré-estabelecidos. Esta classe de fluido é conhecida como Fluido Magnético Bi-
ocompativel (FMB). Os trabalhos de Liibbe et al. (2001) e Voltairas et al. (2002)
apresentam técnicas nao intrusivas de manipulacao de drogas magnéticas. O Grupo de
Interagoes Bioldgicas e Biomateriais (Gibb), liderado pela professora Zulmira Lacava,
juntamente com o grupo coordenado pelo professor Paulo César de Morais do Instituto

de Fisica sao responsaveis pela pesquisa de FMB na Universidade de Brasilia.

Muitas aplicagoes envolvendo fluidos magnéticos estao restristas mais a possibili-
dade de manipulacao de forcas e torques no interior de um fluido magnético devido a
aplicagao de um campo externo, entretanto o campo de temperatura de uma suspensao
também pode ser influenciado por um campo externo de maneira controlavel. Uma
area particularmente interessante envolvendo o estudo de escoamentos nao-isotérmicos
de fluidos magnéticos é o fenomeno da conveccao termomagnética. Nesta area pode-se
citar o trabalho de Neuringer (1966) que investigou a influéncia conjunta de gradi-
entes térmicos e magnéticos sobre escoamentos de fluido magnético. Os trabalhos de
simulagao numérica baseados no método de Elementos Finitos de Snyder, Cader e
Finlayson (2002) e Tangthieng, Finlayson, Maulbetsch e Cader (1999) utilizam mode-
los de magnetizacao acoplados com gradientes de temperatura para explorar o efeito
magnético sobre mecanismos de conveccao. O trabalho de Mukhopadhyay, Ganguly,
Sen e Puri (2005) recentemente investigou a convecgao termo-magnética em uma cavi-
dade fechada na auséncia de campo gravitacional, cujo campo magnético é gerado por
um dipolo em linha. Os estudos de Mukhopadhyay et al. (2005) compararam solugao
numérica com resultados de analise de escala. Blums, Mezulis, Maiorov e Kronkalns
(1997) investigaram a termo-difusdo de nanoparticulas magnéticas em suspensoes co-

loidais por meio de experimentos.
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Apenas como exemplo de aplicacao e discussao da fisica envolvida no escoamento de
um fluido magnético nao isotérmico podemos tentar compreender o fenomeno da con-
vecgao magnética através de uma analogia com o bem conhecido fenomeno da convecgao
natural/livre. O fenomeno de convecgao natural em fluidos é um processo conhecido e
largamente estudado na engenharia. A presenca de gradientes de temperatura no esco-
amento provocam estratificacao de massa especifica no fluido. Se o escoamento estiver
sob a acao de um campo gravitacional, for¢as de empuxo atuam sobre o fluido gerando
correntes de conveccao. As forcas de empuxo descritas acima também sao chamadas
de forca de Boussinesq e o fendmeno da convecgao natural também é chamado de con-
vecgao termo-gravitacional. Entretanto, se o campo gravitacional estiver ausente no
escoamento, ou tratar-se de um ambiente de microgravidade, a estratificagao de massa
especifica nao é capaz de gerar uma for¢a de campo de modo a fornecer o movimento
ao fluido. Por outro lado, se o fluido em questao for uma suspensao magnética em
que um gradiente de campo magnético estiver sendo aplicado e uma estratificacao de
suscetibilidade magnética estiver presente na suspensao, forgas de origem magnética
passam a induzir correntes convectivas e, consequentemente, movimento no fluido sem
qualquer empuxo gravitacional presente. Essas forcas magnéticas, também conhecidas
por forcas de Kelvin, dependem da magnetizacao M local do fluido funcao da tempe-
ratura e do gradiente do campo magnético VH, em que V é o operador gradiente e H
o vetor campo magnético. Pode-se observar diferentes modos de movimento no meio

fluido, caracterizando o acoplamento entre a hidrodinamica e o magnetismo.

Devido a estas caracteristicas a conveccao magnética vem sendo empregada em
ambientes de microgravidade, em que forcas de origem gravitacional nao sao capazes
de fornecer movimento ao fluido. Deste modo, o campo magnético atua como agente
externo gerador de correntes de conveccao em um fluido termicamente estratificado.
Portanto, a conveccao magnética é empregada na industria aeroespacial, no caso de
naves e estacgoes espaciais. Além disso, equipamentos elétricos que necessitam de refri-
geracao podem ser beneficiados aproveitando o proprio campo magnético gerado pelas
correntes elétricas no interior dos mesmos. Esses campos atuariam sobre o fluido refri-
gerador (uma suspensao liquida magnética) aumentando a eficiéncia de troca de calor.
Assim, motores elétricos, transformadores de poténcia e outros equipamentos podem

ser melhorados.

Este tema tem atraido o interesse também do Grupo Vortex - Mecanica dos Flui-
dos de Escoamentos Complexos da Universidade de Brasilia. Em 2007 Cunha et al.

(2007) desenvolveram uma andlise dimensional do problema de convecgdo magnética
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que também tem sido assunto de interesse de pesquisa dentro do Grupo Vortex -
Mecanica dos Fluidos de Escoamentos Complexos da Universidade de Brasilia. Recen-
temente, Gontijo e Cunha (2012) mostraram experimentalmente um aumento da ordem
de 20 % das taxas de troca de calor no interior de uma cavidade delgada através da
aplicacao de campos magnéticos moderados da ordem de 300 Gauss utilizando um ima
permamente sobre uma SMR. com fragao volumétrica de 0.5% de esferas microscopicas
de maguemita imersas em 6leo mineral, sujeitas a um gradiente de temperatura entre
as paredes laterais da cavidade. Este aumento nas taxas de troca de calor ocorre de-
vido a um processo mais intenso de mistura no interior da cavidade, que leva a uma
distribuicao mais homogénea de temperatura, conforme mostrado por Gontijo e Cunha
(2012). Neste trabalho os autores também confirmaram experimentalmente os resul-
tados tedricos de Cunha et al. (2007) obtidos por andlise de escala que mostram uma
lei de poténcia para a quantificacao do aumento das taxas de troca de calor no interior
de uma cavidade delgada em funcao da intensidade das forcas de empuxo magnéticas

geradas por gradientes de campo externo aplicado no dominio do escoamento.

Muitas aplicagoes tecnolégicas importantes de suspensoes magnéticas foram ba-
seadas simplesmente na possibilidade de fixar o fluido em uma determinada posicao
com a presenca de um campo magnético. E o que ocorre, por exemplo, quando uma
gota de fluido magnético é colocada no espacamento entre um ima e um eixo rotativo.
No pequeno espagamento entre o eixo e o ima, um campo magnético com intensidade
controlada é usado para fixar o ferrrofluido e pressoes de vedacao em torno de 1Bar
podem ser obtidas sem grandes dificuldades. Novas idéias tém surgindo a medida
que se desenvolve um maior controle das propriedades e dos escoamentos dos fluidos
magnéticos. Essas possibilidades de aplicagoes de fluidos magnéticos em movimento
comegam a ser consideradas no campo da viscoelasticidade com foco em sistemas de
amortecimento ou em convecgao magnética em que se tem um escoamento térmico que
pode ser magneticamente controlado. Ambas aplicagoes foram discutidas no presente
trabalho. Aplicagoes dos fluidos magnéticos no campo da biomedicina também fo-
ram tratadas nessa exposicao. Em particular, a magnetohipertermia para tratamento
do cancer pela geragao de calor em um tecido tumoral, induzida pela re-orientacao
alternada ou vibracao das particulas na presenca de um campo magnético alternado
(AC). Numa perspectiva para novas aplicagoes de fluidos magnéticos podemos pensar
no fenomeno da cavitacao caracterizado pelo colapso de bolsas de vapor em rotores de
maquinas hidraulicas que pode produzir um alto nivel de ruido e desgaste irreversiveis
das partes moveis internas do equipamento. Com a inser¢ao de particulas magnéticas

em baixas concentracoes seria possivel inibir o colapso dessas bolhas e assim atenuar a
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cavitagdo de maquinas hidraulicas (Cunha, Sousa e Morais, 2002).

A utilizacao de particulas magnéticas para estabilizacao de leitos fluidizados contra
a formacao de vazios ou ondas de concentracao é também vista como uma aplicacao
promissora dos escoamentos de fluidos magnéticos (Sobral e Cunha, 2005). Com isto
seria possivel operar em regimes de fluidizacao mais homogéneos, tornando as trocas
de energia e massa em reatores fluidizados mais eficientes. A reducao da resisténcia de
escoamentos usando fluidos magnéticos tem se tornado mais recentemente um grande
atrativo (Cunha e Sobral, 2005). A for¢a magnética atuando sobre as particulas de
um liquido magnetizado na presenca de gradientes de campo magnético favoraveis a
direcao da queda de pressao podem aumentar em patamares consideraveis a vazao do
escoamento o que de certa forma poderia ser interpretado como uma diminuicao da
resisténcia do escoamento. Consequentemente, uma economia da energia necessaria
para o transporte de liquidos em grandes extensoes de tubulagoes como ocorre em
oleodutos, poderia ser significativo. Vale investir também no uso de nanoparticulas
magnéticas encapsuladas (compdsitos magnéticos) ou magnetolipossomos na micro-
circulagao. Novamente, com a aplicacao de gradientes de campo favoraveis ao sentido

do movimento seria possivel diminuir o fator de atrito do escoamento.

Enfim, as areas de aplicacao de suspensoes magnéticas para a solucao de problemas
praticos sao intmeras e nessa se¢ao procurou-se citar apenas alguns exemplos a fim
de ilustrar a riqueza que esta nova classe de fluidos proporciona tanto em termos
de estudo da fisica associada a descricao do movimento destas suspensoes quanto do
ponto de vista de utilizagao destes fluidos no desenvolvimento de novas tecnologias na
area de engenharia, biologia e medicina. A proxima segao procura trazer uma revisao

bibliografica especifica associada aos topicos abordados na presente tese.

1.2 Revisao bibliografica Especifica

O presente trabalho aborda tanto aspectos macroscépicos a cerca da modelagem das
equacoes de balanco que regem o movimento de fluidos magnéticos na presenca de um
campo externo aplicado, quanto aspectos microestruturais relacionados a dinamica de
particulas sélidas imersas em um fluido Newtoniano interagindo hidrodinamicamente
e magneticamente. Estas duas abordagens sdo complementares, uma vez que impor-
tantes propriedades de transporte de suspensoes magnéticas como a viscosidade da

suspensao e a magnetizacao desta, oriundas do comportamento microestrutural, estao

15



diretamente acopladas com as equacoes de balango que regem os campos de velocidade
e pressao de escoamentos de suspensoes magnéticas na presenca de um gradiente de

campo.

Muitos autores vem estudando esta mecanica dos fluidos de suspensoes magnéticas
através de uma abordagem conhecida como Ferrohidrodinamica, na qual o tensor de
tensoes do fluido continuo equivalente (suspensao liquido + particulas magnéticas de
tamanho nanométrico) é modificado pela presenga de tensoes extras devido a efeitos
magnéticos. Como estas tensoes magnéticas dependem dos valores locais dos campos
de magnetizagao M e campo externo aplicado H o acoplamento entre a hidrodinamica
e as equagcoes de Maxwell € inevitavel e a solucao dos principais campos relacionados as
grandezas fisicas necessarias a completa descricao do escoamento exige um acoplamento

fisicamente consistente dessas duas areas da fisica cldssica.

1.2.1 Fechamento das equagoes da FHD para fluidos assimétricos

Com relagao ao sistema acoplado de equacoes diferenciais parciais que regem os
principais campos vetoriais da hidrodinamica e do magnetismo, atualmente ainda nao
existe um consenso neste campo. Muitos trabalhos consideram para a modelagem das
forgas magnéticas que atuam num volume infinitesimal de fluido modelos simples de
magnetizagao de equilibrio e a formulacao do potencial magnético para a quantificacao
do campo externo aplicado a partir de uma equagao de Poisson. Esta abordagem nao

é valida para fluidos magnéticos com qualquer grau de assimetria do tensor de tensoes.

A presente tese pretende mostrar a importancia da solucao da equacao do momento
angular baseada na versao rotacional da segunda lei de Newton aplicada a um elemento
infinitesimal de fluido magnético na presenca de torque magnéticos internos. Alguns
autores tem levantado a importancia do estudo da equagao do momento angular para
a descricao do comportamento de fluidos magnéticos assimétricos em escoamento. Um
dos primeiros trabalhos nessa linha foi escrito em 1963 e publicado na revista Nature
por Dahler e Scriven (1963), neste trabalho os autores apenas mostram a importancia
de se resolver a equagao do momento angular para um meio continuo na presenca de

torques internos.

Como em muitos casos o fluido estudado é um fluido néo polar (fluido Newtoniano

na auséncia de torques internos) a tnica conclusdo que o principio do balango de
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momento angular nos fornece é de que este fluido possui um tensor de tensoes simétrico.
Entretanto para um fluido magnético, que na presenca de um campo externo pode estar
sujeito a existéncia de torques internos (desde que a magnetizac¢ao do fluido nao esteja
alinhada com o campo aplicado) a aplicagdo deste mesmo principio leva ao surgimento
de uma nova equacao evolutiva, inclusive com novas constantes materiais associadas
ao efeito magnetoviscoso. Dois trabalhos importantes reforcam a necessidade de se
investigar a equagao do momento angular para a descricao do comportamento de fluidos
magnéticos assimétricos em escoamento, sao estes os trabalhos de Rosensweig (1994) e
Rinaldi e Brenner (2002a).

Outros autores ja investigaram o comportamento de fluidos magnéticos escoando
na presenca de torques, dentre estes podemos citar os trabalhos de Zahn (1990), Zahn
et al. (1993), Zahn et al. (1999), Rinaldi et al. (2002) e Chang (2003). Dentre os quais
os trabalhos de Zahn et al. (1999) e Rinaldi et al. (2002b) investigaram o efeito da
viscosidade rotacional associada ao esforgo extra que um carregamento cisalhante deve
fazer para desorientar as particulas magnéticas da direcao preferencial de um campo

aplicado e rotaciond-las no sentido da vorticidade do fluido.

Conforme veremos mais para frente o efeito magnetoviscoso é de extrema im-
portancia no acoplamento da dinamica rotacional com o comportamento translacional
de fluidos magnéticos assimétricos em escoamentos. Muitos autores vem investigado
tanto do ponto de vista tedrico quanto experimental o comportamento da magnetovis-
cosidade de suspensoes magnéticas coloidais, dentre os quais podemos citar os trabalhos
pioneiros de Hart et al. (2001), Rinaldi et al. (2002b), Patel et al. (2003) e Rinaldi et
al. (2005).

A questao principal consiste em responder a seguinte pergunta: como acoplar o
movimento rotacional das particulas fluidas as forcas translacionais que atuam no es-
coamento e alteram o campo de velocidades deste? A resposta para esta pergunta, como
a presente tese pretende responder através de capitulos especificos para essa discussao

estd na equacgao evolutiva da magnetizacao do fluido em escoamento.

Uma das primeiras formulagoes para uma equagao evolutiva da magnetizacao con-
siderando a influéncia de torques magnéticos internos nos valores do campo de mag-
netizacao do fluido, foi proposta por Shiliomis et al. (1994). Neste modelo os autores
propoem que a magnetizacao de um fluido em escoamento varia em relacao a mag-

netizacao de equilibrio deste devido a transientes operacionais, efeitos convectivos e a
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vorticidade do fluido em escoamento. Cunha e Sobral (2004) propdem uma modelagem
ligeiramente diferente da de Shilomis et al. (1994) considerando uma escala de tempo
de relaxacao magnética para mensurar o desvio da magnetizacao do fluido em escoa-
mento da magnetizacao de equilibrio da suspensao em conjunto com efeitos convectivos

e da vorticidade do escoamento.

O presente trabalho pretende trazer uma discussao sobre a forma com a qual se
deve acoplar o efeito de rotacao do fluido base e das particulas magnéticas com a
magnetizagao da suspensao e consequentemente com o movimento do fluido magnético
como um todo. Esta seria a maior contribuicao do ponto de vista de uma discussao
macroscépica do sistema de equagoes continuas que regem o movimento de fluidos

assimétricos na presenca de campo.

Como a maior parte do presente trabalho tem como foco o estudo da dindmica
microestrutural de suspensoes magnéticas através de analises numéricas e tedricas
realizadas na escala das particulas, a secao referente a revisao bibliografica especifica
deste trabalho no ambito do estudo microestrural sera divida em duas, conforme mos-

trado a seguir.

1.2.2 Problema de duas particulas

Ja do ponto de vista de estudos microestruturais do comportamento dinamico de
sistemas particulados envolvendo interacoes magnéticas, este estudo é também incipi-
ente no contexto global. Muitos autores estudaram exaustivamente o problema de sis-
temas particulados envolvendo interacoes hidrodinamicas, porém a adicao de interacoes
magnéticas traz novos desafios, ja que este novo mecanismo de interacao demanda a
solugao do movimento rotacional das particulas e do consequente acoplamento desta
dinamica na evolucao temporal dos momentos de dipolo de cada particula que compoe

uma suspensao magnética.

Muitos estudos tem sido feitos nos ltimos 40 anos envolvendo a analise do compor-
tamento de sistemas diluidos nos quais interacoes entre pares de particula dominam
a fisica da suspensao. Nesse contexto é comum o uso de uma abordagem que con-
sidera apenas duas particulas interagindo hidrodinamicamente. A interacao entre as

particulas é forcada através de sedimentacao diferencial ou para particulas livres da
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acao liquida da gravidade através de um cisalhamento simples (mais no contexto de

reologia).

Pelo principio da reversibilidade cinematica em baixos nimeros de Reynolds, que
surge como uma consequéncia da linearidade das equacoes de Stokes, sabe-se que as
trajetorias relativas entre duas particulas interagindo tando por sedimentacao diferen-
cial quanto por cisalhamento simples em sistemas neutrally buoyant na auséncia de
inércia de particula, rugosidade de particula, deformacgoes superficiais ou outros tipos

de interacao devem ser reversiveis.

A andlise da quebra desta reversibilidade por outros mecanismos pode ser utilizada
para a compreensao e quantificacao do efeito de dispersao hidrodinamica em suspensoes
através de interagoes magnéticas, forcas atrativas de van der Waals, forgas de repulsao
eletrostatica, rugosidade superficial, deformacao de gotas, entre outros. A figuras (1.8a)
e (1.8b) ilustram a sensibilidade da quebra de trajetéria relativa devido a efeitos como

rugosidade superficial associadas a imperfeicoes geométricas.

(a) Posigao inicial (b) Posigao final

Figura 1.8: Fotografia obtida através de um video feito no laboratério de Reologia e Microhidro-
dindmica do Grupo Vortex - UnB. As figuras mostram a posigao inicial (a) e final (b) de um par de
esferas de pldstico interagindo hidrodinamicamente. O encontro é forcado devido ao mecanismo de
sedimentacao diferencial, ja que as esferas possuem diametros diferentes e massas especificas também
diferentes. E possivel notar uma ligeira quebra na reversibilidade da trajetéria entre as esferas. A
esfera com revestimento metéalico que inicialmente se encontra em cima nio retorna & mesma posi¢ao
apds o encontro. KEssa quebra se deve devido & imperfeicbes geométricas na construcao das esferas
e a pequenos efeitos de rugosidade superficial. Neste caso especifico o desvio em relacao a posicao
inicial no plano perpendicular & gravidade equivale a 5% do didmetro médio das esferas. O ntimero

de Reynolds tipico do escoamento induzido nesse experimento é Re ~ 10*
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Do ponto de vista do estudo da dinamica de suspensoes de esferas rigidas inte-
ragindo hidrodinamicamente varios estudos podem ser citados. Nir e Acrivos (1973)
resolveram de maneira exata, através de coordenadas esféricas o problema de duas es-
feras de diametros arbitrarios no limite em que ambas se encontram muito préximas
(touching limit). Uma das aplicagbes deste tipo de solugao segundo os autores seria
na tentativa de determinacao da corregao O(¢?) para a viscosidade efetiva de uma
suspensao de esferas rigidas através do estudo de trajetérias relativas de particulas

bidispersas sujeitas a cisalhamento simples.

Alguns anos depois Jeffrey e Onishi (1984) determinaram através do método das
reflexoes o cenario completo das fungoes escalares necessarias para a determinacao de
forgas e torques (problema de resisténcia) ou velocidades angulares e lineares (pro-
blema de mobilidade) para duas esferas de diametros diferentes sedimentando sob a
acao da gravidade. A partir do trabalho pioneiro dos autores é possivel determinar
as trajetorias relativas produzidas pelo encontro das particulas em diferentes contex-
tos de microhidrodinamica, avaliando inclusive o efeito de quebra de reversibilidade
cinematica devido a outros mecanismos externos como rugosidade superficial (Cunha
e Hinch, 1996), intera¢oes magnéticas (Cunha e Couto, 2008), entre outros. Em certo
sentido o trabalho de Jeffrey e Onishi (1984) abriu as portas para intmeros estudos

associados a dispersao hidrodinamica de suspensoes diluidas.

Em um estudo posterior Jeffrey (1992) explorou em maiores detalhes todas as
funcoes necessarias para a determinacao de forcas, torques e stresslet em um problema
de duas esferas com massas especificas e diametros diferentes, interagindo hidrodina-
micamente, sujeitas ao efeito de sedimentagao diferencial. O trabalho é uma extensao
de seu trabalho pioneiro de 1984 e traz como novidade a inclusao do stresslet atuante
nas particulas. A forma na qual estas funcoes sao apresentadas é véalida para os dois

regimes limites de grandes separacoes e no contato proximo.

Neste mesmo ano Dabros et al. (1992) estudaram as trajetérias relativas entre uma
particula fixa em um plano vertical e uma segunda particula livre para se movimentar,
sedimentando sob a acao da gravidade. Os autores consideraram forgas de repulsao
hidrodinamica no limite em que as esferas encontram-se proximas segundo a teoria
da lubrificagao e para computar interacoes hidrodinamicas de longo alcance utilizaram
o tensor de Oseen com as fungoes resisténcia detalhadas por Jeffrey (1984). A ideia
principal deste trabalho consistia em fornecer interpretacgoes fisicas para a quebra de

reversibilidade nas trajetérias relativas devido a efeitos de rugosidade superficial e
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forcas coloidais interparticula.

Ainda em 1992 Acrivos, Batchelor e Hinch (1992) apresentaram um célculo do
coeficiente de auto-dispersao hidrodinamica induzido por cisalhamento na direcao lon-
gitudinal do escoamento. Os autores utilizam como base o problema de duas particulas
livres da agao liquida da gravidade sujeitas a um cisalhamento simples, desconsiderando
efeitos de inércia de particula e movimento Browniano. Através da integracao do des-
locamento liquido na direcao do escoamento de todas as possiveis trajetérias relativas
os autores determinam uma expressao logaritmica para o coeficiente de auto-dispersao
longitudinal induzido por cisalhamento no regime diluido. Apesar do coeficiente de
auto-dispersao ser mais intenso na direcao transversal do escoamento induzido por
cisalhamento, este trabalho é importante no sentido de determinar uma primeira abor-
dagem analitica na tentativa de determinacao de coeficientes de auto-dispersao hidro-
dinamica induzidos por cisalhamento e mostra que existe um processo de dispersao

induzido na direcao logintudinal do escoamento.

Cunha e Hinch (1996) avaliaram o efeito de quebra de reversibilidade cinematica
em baixo nimero de Reynolds devido a presenga de rugosidade superficial para o pro-
blema de duas esferas interagindo hidrodinamicamente na agao de um cisalhamento
simples. Como se sabe (Batchelor e Green, 1972), duas esferas lisas, livres de forgas
interparticula (eletrostética, van der Waals, interacdo magnética, entre outras), sem
inércia e na auséncia de movimento Browniano estao sujeitas ao principio da reversibi-
lidade cinematica em baixos niimeros de Reynolds devido a linearidade das equacoes de
Stokes. Cunha et al. mostram neste trabalho pioneiro como um pequeno efeito de ru-
gosidade superficial pode quebrar essa reversibilidade e em uma escala maior (contexto
de suspensoes) acaba por levar a suspensao a um estado de maior mizing. Este processo
de mizing ocorre em uma escala microestrural muito maior que a escala molecular pode
ser interpretada como um processo de dispersao hidrodinamica. Neste trabalho através
da andlise de diversas trajetorias relativas os autores quantificam estes coeficientes de
dispersao no regime de suspensoes diluidas no qual as interagoes dominantes ocorrem

entre pares de particulas.

Wang e Acrivos (1996) estudaram a dinamica de suspensoes de esferas rigidas
diluidas através de técnicas analiticas para esferas separadas e numéricas para a dinamica
“near contact”para determinar o comportamento dos coeficientes de difusao (difusivi-
dades) transversais do liquido e das particulas quando sujeitos a condigao de cisalha-

mento simples. Neste trabalho os autores encontraram valores para a anisotropia destes
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coeficientes de difusao (direcao transversal e longitudinal do shear) da ordem de 22.

Apesar de um grande nimero de trabalhos tedricos envolvendo o estudo em deta-
lhes do comportamento de interacao entre duas esferas para a melhor compreensao da
fisica de suspensoes diluidas, alguns autores desenvolveram grandes trabalhos experi-
mentais comprovando as teorias desenvolvidas nos tltimos anos focadas no problema
de interagao entre dois corpos, como é o caso de Zeng et al. (1996) e Ekiel-Jezewska
et al. (1999).

Em 1996 Zeng et al. (1996) estudaram em detalhes o efeito da rugosidade su-
perficial das esferas na quebra de reversibilidade das trajetorias, desenvolvendo uma
complementagcao experimental do trabalho pioneiro de Cunha e Hinch (1996). J& Ekiel-
Jezewska et al. (1999) realizaram um estudo experimental colocando uma esfera fixa no
interior de um fluido viscoso suspensa por uma haste e soltando uma segunda esfera em
uma posicao inicial acima da esfera fixa para forcar a interacao entre outras. Neste tra-
balho tomou-se grande cuidado para evitar que as paredes do recipiente e o suporte da
esfera fixa interferissem no comportamento do sistema particulado. O objetivo princi-
pal consistia em determinar experimentalmente a influéncia de efeitos dificeis de serem
considerados em modelos tedricos, como rugosidade superficial e inércia de particula a
fim de se criar um modelo simples que contabilizasse interacoes hidrodinamicas e forcas

de contato que se ajustasse ao comportamento observado em laboratério.

Isidro et al. (2001) exploraram o efeito de polidispersidade de um par de esferas
rigidas e apresentam resultados interessantes para o coeficiente de auto-difusao (self
diffusivity) e para o coeficiente de difusdo induzido por gradientes de concentragao
(gradient diffusivity) em funcdo do parametro de polidispersidade que mede a razao
entre os raios das esferas. Eles determinaram também o efeito da polidispersidade na
distancia minima entre as esferas no momento da passagem de uma pela outra e en-
contraram que esta distancia possui um valor minimo para esferas de mesmo diametro,
que cresce monotonicamente quando a razao entre os raios das esferas vai para zero
ou infinito. FEles também exploraram brevemente o efeito de quebra de reversibili-
dade nas trajetérias relativas devido a efeitos de rugosidade superficial, confirmando

os resultados obtidos anteriormente por Cunha et al. (1996).

Outros autores, como Ekiel-Jezewska et al. (2002) exploraram também o efeito de
rotacao induzida por interagoes hidrodinamicas. Este efeito é particularmente impor-

tante, como sera visto no presente trabalho, na determinacao do comportamento de
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suspensoes magnéticas, pois pelo fato das particulas estarem sujeitas a presenca de tor-
ques por interagoes magnéticas estas podem ter seus momentos de dipolo desorientados
de determinadas diregdes o que influencia diretamente nas taxas de agregacao (associ-
ada a estabilidade da suspensao) e dispersao das particulas que compde a suspensao.
Nesse sentido a presente Tese é um trabalho pioneiro por considerar a influéncia de tor-

ques induzidos por interagoes magnéticas no comportamento de suspensoes magnéticas.

Mais recentemente, Cunha e Couto (2008) exploraram os efeitos de quebra de re-
versibilidade no problema de duas particlas interagindo hidrodinamicamente devido ao
efeito de sedimentacao diferencial na presenga de interagbes magnéticas entre os mo-
mentos de dipolo das particulas. Neste estudo pioneiro os autores nao consideraram o
efeito de rotacao das particulas, apenas o efeito da variacao da velocidade translacio-
nal destas induzido por interacoes magnéticas, mantendo os dipolos de cada particula
fixos durante o processo de evolucao temporal. Através deste estudo os autores deter-
minaram uma primeira estimativa das taxas de agregacao e dispersao hidrodinamicas
induzidas por interagoes magnéticas em sistemas particulados diluidos nos quais in-

teracoes entre pares dominam a dinamica da suspensao.

1.2.3 Problema de muitos corpos

Como pode ser visto na breve revisao feita nesta introdugao, o estudo da dinamica
de sistemas particulados diluidos através de um modelo de duas particulas interagindo
tem atraido a atencao de muitos pesquisadores ao longo dos ultimos 40 anos. A pos-
sibilidade de consideracao de diversos mecanismos fisicos associados a interacao entre
as particulas permite em determinadas situagoes desenvolvimentos tedricos acerca do
comportamento global médio de suspensoes diluidas utilizando apenas a mecanica de
duas particulas. Além disso do ponto de vista computacional a consideracao de apenas
duas particulas permite que diversas simulagoes sejam feitas com um baixo custo com-
putacional, o que possibilita a avaliagao da influéncia de diferentes parametros fisicos,
bem como diferentes condigoes iniciais da posicao das esferas em um tempo relativa-
mente curto. Porém, o modelo de duas particulas nao pode ser utilizado para avaliar

o comportamento global de suspensoes mais concentradas.

Em um estudo recente Kuznetsova e Ivanov (2001) determinaram analiticamente
a influéncia de um terceiro corpo interagindo magneticamente com as outras duas

particulas no valor da magnetizacao de equilibrio de uma suspensao magnética um
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pouco mais concentrada. Neste trabalho pioneiro, que serd muito utilizado como base
de comparagao na presente Tese, os autores conseguiram propor um modelo de mag-
netizacao de equilibrio ordem O(¢$?), que computa a magnetizacio da suspensao em
funcao de a e ¢, em que « representa a energia do campo magnético adimensionali-
zada pela energia das flutuagoes Brownianas, enquanto ¢ denota a fragao volumétrica
de particulas. Os resultados tedricos de Kuznetsova e Ivanov (2001) fornecem um
bom comportamento para suspensoes magnéticas com fragoes volumétricas de até 20%
quando comparados com outros trabalhos experimentais. Entretanto os autores nao
consideram efeitos hidrodinamicos no comportamento da magnetizacao da suspensao,
ou seja, sao validos para o limite no qual Pe — 0, ou seja, suspensoes coloidais.
Para suspensoes magnéticas nao coloidais, nas quais o efeito hidrodinamico passa a ser
importante na dinamica do sistema, nao existe até o momento um modelo de magne-
tizagao tedrico ou baseado em simulagao computacional para predizer o comportamento
da magnetizacao de equilibrio da suspensao em funcao de «, Pe e ¢, em que ¢ ¢ a fracao

volumétrca de particulas, definida como

Nv
¢ =—L=nuv, (1.4)
Ut
em que N é o nimero de particulas da suspensdo, v, = (4/3)ma® é o volume da

particula, sendo a o raio desta, v; é o volume total da suspensao (liquido + particulas)
e n = N/v; é chamado de nimero de densidade. Este problema em aberto pretende

ser abordado na presente Tese.

Quando a formulacao de dois corpos nao pode mais ser utilizada para a compre-
ensao da dinamica de sistemas particulados mais concentrados, deve-se buscar uma
metodologia capaz de computar efeitos de interacoes de longo e curto alcance entre
muitos corpos. Para computar os efeitos de interagao hidrodinamica entre particulas
imersas em um fluido base Newtoniano cujo movimento ocorre em baixos nimeros
de Reynolds, técnicas matematicas de microhidrodinamica baseadas na solucao das
equagoes de Stokes (V- = 0 e V:-u = 0) devem ser aplicadas para computar
as forcas induzidas ou o campo de velocidades produzido em um ponto qualquer do
fluido devido a presenca de uma particula se movimentando no meio. A metodologia
matematica para a determinacao e quantificacao dessas forcas ou velocidades passa
pela solucao fundamental das equacoes de Stokes, pelo uso do teorema reciproco, pela
deducao das leis de Faxén, pela determinacao do tensor mobilidade de Rotne-Prager
e pela posterior aplicacao deste tensor em sistemas periddicos utilizando a técnica das
somas de Ewald (1921) realizada pela primeira vez para o caso hidrodinamico por

Beenaker (1986). Todas estas técnicas serdo discustidas em detalhes em segoes futuras.
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A computacao das interagoes hidrodinamicas em problemas de sedimentacao é
de fundamental importancia para uma descricao consistente de propriedades médias
da suspensao, ja que mesmo em baixos numeros de Reynolds o movimento de cada
particula é totalmente dependente da configuracao das outras particulas e vice-versa,
de modo que em termos médios é possivel observar flutuagoes significativas e trajetérias
totalmente nao lineares das particulas devido a estas interagoes. Estudos envolvendo
este tipo de interagao surgiram a medida que alguns fenémenos fisicos contraintuitivos
foram sendo observados em problemas de sedimentacao em fluidos muito viscosos, como
por exemplo o movimento de particulas com massa especifica maior que a do fluido
base no sentido oposto ao da aceleracao gravitacional devido a influéncia de outras

particulas. Este fenomeno ¢é ilustrado esquematicamente na figura (1.9).

Alguns trabalhos importantes podem ser citados com relacao a determinacao da in-
fluéncia destas interagoes na velocidade média de sedimentacao da suspensao. Richardson-
Zaki (1954) determinaram uma correlagao empirica que corrigia a velocidade média da
sedimentagao em funcao da fracao volumétrica de particulas ¢ do sistema. Esta cor-

relacao é largamente empregada até hoje e é dada por

(u(@)) =Us (1= 9)", (1.5)

com n geralmente da ordem de 5, ja fitando de forma satisfatéria medi¢oes experimen-
tais para baixos numeros de Reynolds e com fragoes volumétricas de particula de até
20%. Batchelor (1972) desenvolveu uma andlise tedrica para suspensoes infinitamente
diluidas e obteve uma expressao para o comportamento da velocidade média de se-
dimentacao de suspensoes monodispersas para pequenos valores de ¢. Diversas bases
de dados tedricas, numéricas e experimentais podem ser utilizadas para a predicao da
velocidade média de sedimentacao de sistemas particulados devido a presenca de in-
teracoes hidrodinamicas. Dentre estas algumas consideram efeitos de polidispersidade

do sistema, como Batchelor (1982), Batchelor ¢ Wen (1982) e Davis e Acrivos (1985).

Apesar da determinacao da velocidade média de uma suspensao sujeita a interagoes
hidrodinamicas em regimes de baixos ntimeros de Reynolds ser um problema bem co-
nhecido sem muitas questoes em aberto, nao se sabe como a influéncia de interacoes
magnéticas modifica esta propriedade. Sabe-se que interacoes magnéticas entre as
particulas sao capazes de quebrar a randomicidade na distribuicao de particulas na
suspensao podendo formar agregados irreversiveis que por sua vez sedimentarao mais
rapido que particulas isoladas nao pertencentes a nenhum tipo de estrutura agregativa

e esse fato pode alterar a velocidade média de sedimentacao do sistema. Porém nao
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Figura 1.9: Tlustracao do efeito das interacoes hidrodinamicas na velocidade média
de sedimentacao de uma suspensao. Na figura (a) tém-se uma particula isolada sem
inércia sedimentando em um fluido viscoso em regimes de baixos ntimeros de Reynolds
com a velocidade de Stokes. Ja na figura (b) é possivel notar que a velocidade de cada
particula é alterada em relacao a velocidade de Stokes devido a influéncia das outras
particulas que compoem a suspensao. E possivel notar por exemplo que pode haver
uma ou mais particulas se movimentando em sentido ascendente, contra a direcao da

gravidade devido a influéncia das outras.

existe ainda um modelo ou resultado tedrico baseado em simulagoes de muitos corpos
para predizer como a intensidade destas interacoes magnéticas e a fragao volumétrica
das particulas influencia esta velocidade média. O presente trabalho pretende respon-
der essas questoes mostrando como interagoes magnéticas influenciam a variacao da
velocidade média do sistema em funcao do parametro de interacao magnética entre os

momentos de dipolo das particulas e da fracao volumétrica de particulas.

Outra propriedade média importante na analise do comportamento estatistico de
suspensoes de particulas em sedimentacao consiste na variancia da velocidade média.
Este problema ainda encontra-se em aberto. A grande questao envolvendo o estudo
tedrico e computacional de flutuacoes em suspensoes através da analise da variancia
do sistema consiste na nao convergéncia desta propriedade com o tamanho do sistema.
Em outras palavras, andlises tedricas e simulacoes computacionais de sistemas particu-
lados nos quais as particulas encontram-se sujeitas apenas a interagoes hidrodinamicas
predizem que a variancia do sistema tende a infinito conforme o niimero de particulas
tende ao limite termodinamico, ou seja, quando N — oo, em que N é o ntmero de

particulas que compoem a suspensao. Este problema de divergéncia tem sido assunto
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Figura 1.10: ITlustracao do efeito das interagoes hidrodinamicas e magnéticas na velo-
cidade média de sedimentagdo de uma suspensao. Na figura (a) considerando apenas
interacoes hidrodinamicas nota-se uma alteracao na velocidade de cada particula de-
vido a influéncia das outras particulas, porém sem a quebra de randomicidade na
distribuicao espacial das particulas que compoem a suspensao. Jé na figura (b), consi-
derando interagoes magnéticas entre as particulas (sem um campo externo aplicado) é
possivel notar a formagao de agregados irreversiveis que sedimentam mais rapido que

as particulas isoladas nao pertencentes a um agregado.

de diversos trabalhos tedricos, tendo sido identificado pela primeira vez por Caflish e
Luke (1985), sendo estudado posteriormente por Hinch (1988), Koch e Shagfeh (1991),
Ladd (1993), Koch (1994), Cunha (1995) e (1997), Abade e Cunha (2002), entre outros.

Especula-se que este comportamento divergente apresentado em modelos tedricos
e simulagoes computacionais e ausente em observacoes experimentais, conforme mos-
trado por Nicolai e Guazzelli (1995), esteja associado a natureza de longo alcance
das interacoes hidrodinamicas e a incapacidade de quebra da randomicidade da confi-
guracao da suspensao devido a presenca apenas deste tipo de interagoes. No presente
trabalho é feita uma anélise extensa com relacao a convergéncia da variancia do sistema
na presenca de interacoes magnéticas. Nesse sentido o presente trabalho pretende con-
tribuir com esse antigo problema de fechamento mostrando que em algumas condicoes
do parametro associado a interacao magnética entre as particulas esse problema de

convergencia nao é manifestado.

Ainda nesta linha Abade e Cunha (2002) estudaram flutuagoes de velocidade em

sedimentagao de muitos corpos interagindo hidrodinamicamente, sujeitos ao empuxo
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liquido da gravidade e a efeitos de polidispersidade. Neste trabalho os autores propu-
seram uma metodologia computacional robusta e consistente para simular interacoes
hidrodinamicas em sistemas de muitos corpos na auséncia de interacoes magnéticas.
Utilizando a mesma metodologia Abade e Cunha (2007) também estudaram o com-
portamento de agregados em sedimentacao e obtiveram resultados compativeis com
trabalhos experimentais e andlises de escala baseadas no balango de forgas viscosas e

de empuxo liquido gravitacional aplicadas ao agregado.

Muitos pesquisadores tem investigado nos ultimos anos metodologias computacio-
nais utilizadas para simular o comportamento dinamico de suspensoes de particulas. O
presente trabalho pretende ser pioneiro no sentido de considerar nao so interagoes hi-
drodinamicas periddicas convergentes, como acrescentar forcas e torques induzidos por
interacoes magnéticas, bem como outros mecanismos fisicos como movimento Browni-
ano, forcas de lubrificacao e de contato e empuxo liquido gravitacional. Esta metodo-
logia sera discutida, apresentada, validada e todos os resultados produzidos através de
diversas simulagoes computacionais considerando diversos aspectos da suspensao serao

interpretados fisicamente

1.3 Objetivos

A presente tese de Doutorado visa explorar diversos topicos relacionados a hidro-
dinamica de fluidos magnéticos com foco no comportamento microestrutural de sus-
pensoes magnéticas coloidais e nao coloidais. Além de uma profunda investigacao do
comportamento dinamico de sistemas particulados compostos por particulas magnéticas
de diferentes tamanhos (microparticulas e nanoparticulas) através de uma abordagem
numérico-tedrica, prentende-se também discutir aspectos fisicos importantes referen-
tes ao sistema de equacgoes governantes que regem os campos das principais grandezas

fisicas associadas a descri¢ao de escoamentos de fluidos magnéticos.

A discussao acerca das equagoes de balanco da ferrohidrodinamica é essencial em
um trabalho como este, visto a grande dependéncia do comportamento macroscopico
de um escoamento de um fluido magnético com a dinamica microestrutural destas

suspensoes.

Do ponto de vista macro o estudo apresentado na presente Tese é pautado na

seguinte sequéncia logica:
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e Revisao tedrica do atual sistema de equagoes de balanco da ferrohidrodinamica;

e Estudo aprofundado acerca do efeito da assimetria do tensor de tensoes magnéticos

e sua relagao com a equacgao evolutiva do momento angular;

e Discussao detalhada e uma nova proposta para uma nova equacao evolutiva para

a magnetizagao da suspensao;

e Interpretagao fisica de uma nova constante material associada ao efeito magneto-

visScoso;

e Exemplo do procedimento utilizado para a medicao do efeito magnetoviscoso
através de uma medicao realizada no Laboratério de Microhidrodinamica e Reo-

logia do Grupo Vortex da Universidade de Brasilia;

e Discussao sobre o acoplamento da dinamica microestrutural e sua influéncia
em alguns dos parametros associados as equagoes de balango macroscopicas da
ferrohidrodinamica para a descrigao do movimento de um fluido magnético as-

simétrico.

Com relagao ao estudo do comportamento microestrutural de suspensoes magnéticas,
que € na verdade o foco principal deste trabalho, a seguinte sequéncia logica é apresen-
tada a fim de nortear o leitor com relacao a forma que as discussoes e resultados serao

apresentados nas secoes posteriores.

e Estudo detalhado do comportamento de uma tnica particula imersa em um fluido

viscoso, com inércia e sujeita a movimento Browniano;

e Estudo da dinamica de duas particulas que interagem hidrodinamicamente e
magneticamente para a compreensao detalhada do efeito de rotagao das particulas
e sua influéncia na estabilidade de suspenstes magnéticas do ponto de vista de

agregacao e dispersao hidrodinamica;

e Proposta de um modelo tedrico e descrigao de um codigo computacional utilizado
para o estudo da dinamica de sistemas de muitos corpos que interagem magne-
ticamente para a obtencao de propriedades macroscopicas associadas a dinamica
micro, tanto de suspensoes magneto-reoldgicas quanto de ferrofluidos, o foco desta
proposta é fornecer um primeiro modelo para um estudo mais avangado e aprofun-
dado do comportamento microestrutural de suspensoes magnéticas com pequenos

efeitos de inércia de particulas, sem considerar interacoes hidrodinamicas;
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e Validacao deste cédigo através de uma comparagao dos resultados numéricos
apresentados para o comportamento da magnetizacao de equilibrio da suspensao
com os modelos tedricos existentes na literatura que nao consideram efeitos hi-

drodinamicos no comportamento dos sistemas particulados magnéticos;

e Construcao de um coédigo computacional mais robusto, capaz de considerar diver-
sos mecanismos fisicos atuantes em cada particula, dentre eles: forcas Brownia-
nas, forcas por interagoes magnéticas entre os momentos de dipolo das particulas,
forcas magnéticas devidas a aplicacao de um campo externo, efeito do empuxo
liquido associado a forca gravitacional para suspensoes de particulas com densida-
des diferentes da do fluido base, forcas repulsivas de curto alcance devido a lubri-
ficacao, forcas de contato associadas ao choque de particulas, forcas por interacoes
hidrodinamicas, torques Browianos, torques por interagoes magnéticas entre os
momentos de dipolo das particulas, torques magnéticos devidos a aplicacao de

um campo externo, torque viscoso associado a viscosidade do fluido base;

e Neste cenario pretende-se estudar o efeito das interagoes magnéticas na estabi-
lidade do cédigo em termos de um estudo detalhado da convergéncia de pro-
priedades estatisticas importantes na descricao do comportamento de sistemas

particulados;

e Proposta de um modelo de magnetizacao de equilibrio capaz de considerar os

efeitos hidrodinamicos no comportamento da suspensao;

1.4 Detalhamento dos objetivos

A primeira linha da presente pesquisa procura estudar as equacoes de balanco que
governam escoamentos de fluidos magnéticos, do ponto de vista da ferrohidrodinamica,
ja que algumas questoes envolvendo a modelagem macroscépica destes escoamentos
encontram-se ainda em aberto. Nesse sentido estas esquacoes serao exploradas na

seguinte ordem:

e Equacao constitutiva para o tensor magnético;
e A equacao do movimento para um fluido magnético;

e Assimetria do tensor de tensbes para fluidos polares e a equacao evolutiva do

momento angular;

30



e Equacao evolutiva da magnetizacao;

A equacao do potencial magnético;

A equacao da energia para fluidos magnéticos;

Equagao da entropia para suspensoes magnéticas;

O ponto chave desta discussao consiste na proposicao de uma nova formulacao para
o problema de fechamento das equacoes de Maxwell do Eletromagnetismo no regime
Magnetostatico com as equagoes da ferrohidrodinamica. O problema surge devido a
uma discussao ainda em aberto em relacao a equagao evolutiva da magnetizacao. Ro-
sensweig (1985) mostra as alteragoes na equagao de Cauchy com o tensor de tensoes de
um fluido base Newtoniano (Navier-Stokes incompressivel) somado ao efeito de tensoes
magnéticas (tensor de Maxwell). Neste cendrio uma forga extra surge na equacao do
momento linear associada a forgas de superficies magnéticas atuantes em uma particula
infinitesimal do fluido continuo equivalente. Esta forca magnética por unidade de vo-
lume ¢ dada po oM -V H, em que pg é a permeabilidade magnética do vacuo e M e H

denotam os campos vetoriais de magnetizacao e o campo magnético externo aplicado.

Desta forma a descri¢ao do movimento de um fluido magnético sobre uma geometria
de contorno sélida qualquer na condicao em que campos magnéticos sao aplicados sobre
o fluido em escoamento exige a determinacao dos campos vetoriais M e H. Pela
equacao de Ampére, no regime magnetostatico, no qual nao existe fluxo de corrente
no fluido, ja que este nao é um fluido condutor e na auséncia de campos elétricos,
tém-se que o campo magnético H ¢é irrotacional, de modo que este pode ser expresso

em termos do gradiente de um potencial magnético ®,,, de modo que H = —V®,,,.

Como o campo induzido em determinado ponto do espago é na verdade uma com-
binacao dos efeitos de um campo aplicado e do estado de polarizacao do meio expresso
em termos da magnetizacao do fluido, tém-se que B = po(M + H) em que B é o
campo induzido. A lei de Gauss do magnetismo, uma das quatro equagoes de Maxwell,
expressa a inexisténcia de monopolos magnéticos através da afirmacao de que o campo
induzido por um ima permanente possui fluxo magnético liquido nulo através de uma
superficie Gaussiana fechada posicionada de forma arbitraria no espaco. Este principio
é expresso em termos matematicos através da afirmacao de que o campo induzido B é

um campo solenoidal, ou seja, possui divergente nulo, de modo que V - B = (0. Desta
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forma é possivel escrever uma equacao diferencial parcial de segundo grau para expres-

sar o potencial magnético em termos do campo de magnetizacao como V2®,, = V- M.

Desta forma a determinacao das forgas magnéticas por unidade de volume que
surgem na equacao do movimento do fluido é uma questao de determinagao do campo

de magnetizacao do escoamento de um fluido magnético, ja que

poM -VH = —pgM - (VV®,,) com V@, =V .M.

O problema de fechamento passa entao pela busca de uma equacao diferencial pau-
tada em principios fisicos do eletromagnetismo e da hidrodinamica capaz de reger o
campo de magnetizacao de um fluido magnético em escoamento. Para condicoes de sus-
pensoes magnéticas estacionarias a magnetizacao do fluido é chamada de magnetizacao
de equilibrio My da suspensao. Atualmente existem modelos baseados no comporta-
mento microestrutural de suspensoes magnéticas capazes de fornecer informacoes sobre
as curvas de M, em funcao basicamente da fracao volumétrica das particulas ¢ e do
parametro adimensional «, que fornece uma relacao entre a energia média associada
ao efeito do campo magnético sobre as particulas e a energia média das flutuacoes
induzidas por movimento Browniano. Este parametro é definido como

_ pomH

T kT
em que m denota a intensidade do momento de dipolo médio de uma particula imersa
em uma suspensao magnética. Os modelos de magnetizacao de equilibrio existentes
nao levam em conta as interacoes hidrodinamicas entre as particulas que compoem a
suspensao magnética e s6 sao validos para fluidos em repouso. O presente trabalho
além de propor uma equagao evolutiva para a magnetizagao do fluido em escoamento,
levando em conta efeitos como difusao e conveccao de magnetizagao, além da influéncia
da vorticidade do escoamento no campo de magnetizacao do fluido, também aborda
através de simulacoes computacionais na escala das particulas a influéncia de interacoes

hidrodinamicas no comportamento da magnetizacao de equilibrio da suspensao.

Uma discussao muito rica serd apresentada em segoes futuras sobre como pode-
mos utilizar a equacao de balanco de momento angular para um fluido magnético
assimétrico para fortalecer o problema de fechamento e como esta equagao se relaciona
ao campo de magnetizacao do fluido em movimento. Nesta abordagem serd mostrado
o surgimento de uma nova constante material de caracterizacao do fluido associada ao

efeito magnetoviscoso e sera fornecido um exemplo da medicao desta propriedade no

32



Laboratério de Microhidrodinamica e Reologia do Grupo Vortex da Universidade de

Brasilia.

Em seguida é feita uma anélise da dinamica de duas particulas que interagem mag-
neticamente e hidrodinamicamente. Esta parte do trabalho permite avaliar a dinamica
de suspensoes diluidas de particulas esféricas de material ferro-magnético que intera-
gem magneticamente. Através do problema de duas particulas é possivel inferir uma
série de informagoes sobre os parametros fisicos que dominam a dinamica de suspensoes
magnéticas diluidas, tanto coloidais quanto nao coloidais. Por se estudar o problema
com apenas duas particulas, é possivel trabalhar em maiores detalhes todas as forcas
envolvidas. O foco do estudo da dinamica de sistemas particulados magnéticos diluidos
através do problema de duas particulas consistira na tentativa de compreender como a
dinamica rotacional das particulas influencia na estabilidade da suspensao, mais pre-
cisamente nas taxas de agregacao e dispersao hidrodinamicas associadas a interacoes

magnéticas.

Ainda na parte micro, a presente tese investiga o comportamento de suspensoes
magné-ticas brownianas e nao brownianas, contendo diversas particulas que interagem
magneticamente. Neste parte do trabalho o objetivo é entender os parametros que de-
terminam a estabilidade da suspensao, a dinamica da evolugao de agregados para sus-
pensoes instaveis, as flutuacoes nas velocidades das particulas associadas com interacoes
magnéticas, hidrodinamicas e movimento browniano para a determinacao de coefici-
entes de difusao hidrodinamicos, magnéticos e self-diffusion e quantificar parametros
fisicos importantes de um fluido equivalente entrando na escala da particula, como uma

pressao de particula, por exemplo.

Finalmente serd apresentado um estudo extenso sobre a influéncia das interagoes hi-
drodinamicas, geralmente desprezadas em estudos de sistemas particulados magnéticos
do ponto de vista microestrutural. Esta investigacao permitird a proposicao de um
novo modelo de magnetizacao de equilibrio para suspensoes magnéticas, mais com-
pleto, valido nao sé para suspensoes coloidais de nanoparticulas como para SMR. de

microparticulas.
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PARTE I

Hidrodinamica de fluidos magnéticos - Uma

abordagem macroscopica

Os seguintes topicos serao abordados nesta parte do trabalho:

e Estudo completo e detalhado das equacoes de balanco da ferrohidrodinamica;
e Investigacoes acerca da equacao do momento angular para fluido assimétricos;

e Proposta de uma nova equacao evolutiva para a magnetizacao de um fluido

magnético em movimento;
e Discussao sobre o efeito magnetoviscoso;

e Consideracoes finais sobre o cenario completo de equagoes diferenciais parciais
que regem os principais campos das grandezas fisicas associadas a descrigao da
hidrodinamica de fluidos magnéticos assimétricos na presenca de um campo ex-

terno aplicado;
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Capitulo 2 EQUACOES DE BALANCO PARA FLUIDOS
MAGNETICOS

Nessa secao pretende-se mostrar o cenario completo das equacoes diferenciais par-
ciais que regem o comportamento de fluidos magnéticos em escoamento. Para tanto
define-se inicialmente o contexto no qual as equagoes de Maxwell do Eletromagnetismo
sao utilizadas para a modelagem do escoamento de fluidos magnéticos através da abor-
dagem da Ferrohidrodinamica. Em seguida sao discutidas as alteracoes necessérias na
equagao de Cauchy para torné-la adequada a modelagem do escoamento de ferrofluidos
na presenca de campo. Posteriormente sao discutidas as alteragoes na equagao da ener-
gia e em seguida é feita uma andlise detalhada da questao da assimetria do tensor de
tensoes para fluidos polares, desenvolvendo uma equacao evolutiva para a velocidade
angular das particulas nanométricas que compoe o ferrofluido e finalmente as possibili-
dades de modelagem do campo de magnetizacao e sua relagao com o acoplamento entre
as equacoes de Maxwell do eletromagnetismo e as equacoes da hidrodinamica é discu-
tida. Desta forma espera-se documentar de forma completa todo o modelo envolvido

para a modelagem e simulagoes computacionais (CFD) na drea de ferrohidrodinamica.

2.1 As equagoes de Maxwell

As leis que governam o eletromagnetismo sao representadas por um sistema de
quatro equacoes diferenciais parciais, que formam as conhecidas equacoes de Maxwell
do eletromagnetismo (Grant e Phillips, 1990). Sao estas: a lei de Gauss da eletricidade,

a lei de Gauss do magnetismo, a lei de Faraday e a lei de Ampere-Maxwell.

A lei de Gauss da eletricidade postula que uma densidade de carga contida no inte-
rior de uma regiao regular induz um fluxo liquido de campo elétrico através de qualquer

superficie que englobe a distribuicao de cargas de somatoério nao-nulo. Portanto:

v-E="c (2.1)

€o

em que V = ei£ em coordenadas cartesianas, p. ¢ a densidade volumétrica de carga
7

e € = 8,85-10712C?/N - m? é a permissividade elétrica do vacuo. No caso de p. = 0,
o campo elétrico é solenoidal:

V-E=0. (2.2)



A lei de Gauss do magnetismo estabelece que o fluxo de indugao magnética que
atravessa uma superficie fechada é nulo. Esta lei é conseqiiéncia direta do fato de
que nao existe o monopolo magnético, ou ainda fontes e sorvedouros de B. Deste
modo, as linhas de inducao magnética que atravessam uma superficie gaussiana sao
fechadas, implicando que nenhuma linha de campo é criada ou termina no interior

desta superficie. A lei de Gauss do magnetismo é dada por:

V-B=0. (2.3)

A Inducao Magnética B é um campo vetorial definido em termos do campo H

e da magnetizacao M como sendo o produto da soma H + M pela permeabilidade

magnética do espaco livre pg = 47 x 107"H - m~!:

B = o (H + M), (2.4)
se utilizarmos a hipotese de um fluido superparamagnético, dada por M = yH , temos:

Definindo g = po (1 + x) como sendo a permeabilidade magnética do meio e K, a

permeabilidade relativa:

1
Km = i (2.6)
tem-se portanto:
M = (k, —1)H =xH (2.7)
e:
B=u(l+x)H=pH. (2.8)
No espago livre (ou vacuo), a magnetizagdo se anula desde que k, = 1 ou ainda

x = 0. Nesse caso, nao existem dipolos magnéticos para serem alinhados com o campo
(M =0). De (2.4), a condigao k,, = 1 leva a:

A lei da inducao de Faraday estabelece uma relagao entre o campo elétrico e o
campo magnético. E possivel gerar um campo elétrico (ou mesmo uma forga eletromo-
triz de corrente) por meio da variagao temporal local de um vetor indugao. Um processo
de geracao de energia elétrica usa desse principio. A lei da indugao de Faraday pode
ser expressa em sua forma diferencial como:

B
VXE:—%—t. (2.10)
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A lei de Ampere-Maxwell, por sua vez, estabelece que um campo magnético tanto
pode ser gerado por uma corrente elétrica como pela variacao temporal local de um
campo elétrico. A lei estabelece uma relacao entre o campo magnético e o campo

elétrico, bem como uma relagao entre esses campos e cargas elétricas em movimento.

VXH:J+6088—‘:3, (2.11)

em que J representa a densidade de corrente (A/m?).

2.2 Limite Magnetostatico de Maxwell

O regime magnetostatico de Maxwell impoe que os efeitos magnéticos relativos ao
movimento de cargas elétricas e a presenca de campos elétricos sao de pequena ordem

de magnitude, portanto podem ser desprezadas.
E=0; (2.12)

J=0; (2.13)

Nestas condigoes, as equagoes de Maxwell reduzem-se para:

V-B=0,;

0B

—=0; 2.14
~ =0 (214)
VxH=0; (2.15)

A aproximacao de regime magnetostatico, do ponto de vista pratico para um fluido
magnético, é valida para condicao em que as particulas magnéticas dispersas no meio
fluido sao revestidas com uma camada de material isolante que inibe a conducao de

corrente elétrica.

No estudo da hidrodinamica de fluidos magnéticos, o efeito de campos elétricos
nao é considerado uma vez que o foco principal é voltado para as forgas de origem

magnética proporcionais ao gradiente de campo magnético.

2.3 O Tensor de Maxwell

Uma das etapas fundamentais na obtencao de um sistema de equacoes fechado que

represente o comportamento de escoamentos de fluidos magnéticos, do ponto de vista da
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ferrohidrodinamica é a busca por uma equagao constitutiva para o fluido magnético.
Diferentemente de equacoes de balango ou conservativas, equagoes constitutivas nao
sao deduzidas e sim propostas com base em alguma realidade fisica, atendendo as
premissas do formalismo constitutivo impostas pela mecanica dos meios continuos.
Uma formulacao muito utilizada para a modelagem do tensor de tensoes magnéticas
de um ferrofluido consiste no tensor de Maxwell, no qual se desenvolve uma formulagao
para o tensor magnético no vacuo e depois extende-se esta formulacao para um meio

continuo, no caso um fluido magnético.

Sabe-se que a for¢a magnética exercida em um ponto do espaco livre devido a

presenca de um campo magnético aplicado é dada por
fmn=poHV -H=YV"-0,, (2.16)
considere agora a seguinte identidade vetorial
V.- (HH)=H (V-H)+H -(VH), (2.17)

de modo que
H(NV-H)=V-(HH)-H - (VH), (2.18)

utilizando agora a seguinte identidade vetorial
1
H-(VH):V<§H-H)—H><(V><H), (2.19)
no limite magnetostatico tém-se que V x H = 0, de modo que

1
fo = HY -H=V " (uHH) -V <§MOH2) , (2.20)

que pode ser escrita como
1
fn=V-(uHH)—-YV - <§u0H21) , (2.21)

ou seja
1
Umz—§M0H21+M0HH=—me+MoHH7 (2.22)

em que p,, denota uma pressao magnética, que vale 1/2uoH?. Note que uoH equivale
ao campo vetorial inducao magnética B em um meio sem capacidade de polarizacao
na presenca de um campo, ou seja, no vacuo. A fim de generalizar a expressao obtida

na equagao (2.22) para um meio continuo, tém-se que
1 2
Om = —§M0H I+ BH. (2.23)
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2.4 A equagao do movimento para um fluido magnético

O problema de um fluido magnético em movimento acopla as equagoes hidro-
dinamicas com as equagoes magnéticas para H, B e M. Assume-se, inicialmente,

o fluido incompressivel. Deste modo, a equacao da continuidade se reduz a:
V-u=0, (2.24)

em que u é o campo de velocidade Eulerino. A equacao da quantidade de movimento

para um meio continuo, equagao de Cauchy, é dada por:

0
p(a—’l;Jru-Vu):V-o-erg, (2.25)

em que p é a massa especifica do fluido, g é o vetor aceleracao gravitacional e o é o
tensor de tensoes que, no presente contexto, é escrito como a soma das contribuicoes

hidrodinamicas e magnéticas no escoamento:
oc=0,+0,. (2.26)
Na equagao (2.26), oy, e o, se referem ao tensor de tensdes hidrodinamico e ao tensor

magnético respectivamente.

A equacao constitutiva para o tensor de tensoes hidrodinamico em um fluido newto-

niano e incompressivel é dada por:
on=—pnl +2nD | (2.27)

em que D é o tensor taxa de deformagcao correspondente a parte simétrica do tensor
Vu, dada por:
1
D=3 (Vu+Vu') . (2.28)

O indice (T) refere-se ao operador transposto. Na equacao (2.27), ps denota a pressio
estdtica do fluido. O tensor de tensdes magnético o, é definido como (Rosensweig,
1985 e Cunha e Sobral, 2004):

om =—pmd + BH , (2.29)

em que a variavel p,, é a de pressao magnética, dada em termos do campo magnético

COImo.: )
pm:§No<HH> . (230)
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A pressao mecanica P do escoamento é, por definigao:
1
P = —gtr(a) . (2.31)

Substituindo (2.27) e (2.29) em (2.26) e usando o resultado para substituir em (2.31),

chega-se a seguinte expressao para a pressao mecanica:

1
P=pu+pm—3B-H. (2.32)

Num contexto de mecanica dos meios continuos, é comum escrever um tensor de 2¢
ordem em termos de uma parte isotrépica do tipo PI e uma parte deviatéria a?, cujo

traco é identicamente nulo. Desta maneira, o pode ser reescrito como:
o=-PI+o’. (2.33)
A parte deviatoria de o é dada entao por:
ad:2nD+BH—%(B-H)I. (2.34)

Note que, tomando o trago de (2.33), a definicao de P = tr (o/3) é recuperada.

Substituindo (2.27) e (2.29) em (2.25) por meio de (2.26) e tomando o divergente
de o, chega-se finalmente a equagao de balanco da quantidade de movimento para um
fluido magnético:

P (%_’l: +u- Vu) = —Vp+nVu + poM -VH , (2.35)

em que p =P — pg - z é a pressao mecanica modificada pela gravidade, que leva em

consideracao os efeitos hidrostaticos.

2.5 A equagao da energia para um ferrofluido

Um ponto de partida interessante para a dedugao da equacao da energia para um
meio continuo qualquer, consiste na deducao da equagao em termos da energia interna.
Esta metodologia é comumente utilizada no contexto da mecanica dos meios continuos
(Chandrasekharaiah e Debnath,1994 e Cunha, 2010). Quando se observa o comporta-
mento das moléculas que compoe um meio continuo, sabe-se que as mesmas possuem
energia cinética associada ao movimento e que suas velocidades podem ser decompostas
em termos de uma velocidade média somada a uma flutuacao de velocidade. Definimos

desta forma a energia interna como sendo um termo de energia associado a flutuagoes
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de velocidade na escala molecular, de modo que a energia total e um ponto material

do continuo pode ser expressa como
Er=FE.+ E; (2.36)

em que Fp representa a energia total, F. é um termo associado a energia cinética do
ponto material do continuo e E; representa a energia interna neste ponto. Do ponto
de vista da primeira lei da termodinamica, para um processo com geracao de energia

interna, podemos escrever

Dt o volume material

DEr < taxa de trabalho sobre ) N < taxa de calor através ) N

das superficies materiais

( taxa de geracao interna )

no volume material

com Br=FE.+ FE; e

1
E.= /apu -udV e E; = /pedV, (2.37)

em que e representa a energia interna especifica no ponto material considerado. Desta
forma podemos escrever o balanco de energia dado pela primeira lei da termodinamica

como

na equacao (2.38) o termo E, representa a poténcia das forcas de campo, E, representa
a poténcia das forcas de superficie, E, representa a taxa de calor associada & difusio
molecular, representando o balanco liquido dos fluxos difusivos de calor que entram e
saem da superficie do volume material e Eg representa a geragao interna de energia no
interior do volume material. Cada termo é modelado como

Ec:/vu-pde:/p(u-b)dV (2.39)

v

ES:/su-de:/u-(ﬁ-a)dS:/(a-u)-ﬁdS:/UV-(U-u)dV (2.40)

Ey=— /q” - fdS = — /v .q dV, (2.41)
B, = / pedv, (2.42)

utilizando a seguinte identidade
Vi(o-u)=u-V-oc+0o:Vu (2.43)
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e combinando as equagoes (2.39),(2.40) e (2.41) com a equagao (2.38) tém-se

% i (%pu-ujtpe) dV:/U[p(u~b)+u~V-0'+0': Vu—V-q +pe|dv,

(2.44)
utilizando o Teorema do Transporte de Reynolds, a equacao de Cauchy e o teorema
da localizagdo para um meio continuo, pode-se escrever a equagao (2.44) apds algumas
manipulacoes algébricas como

De ” .
p— =0:Vu—-V-q + ps, (2.45)
Dt
utilizando a lei de Fourier como equacao constitutiva para o fluxo de calor por conducao
e relagoes termodinamicas entre energia interna e temperatura, pode-se escrever a

equagao (2.45) como
DT

Dt

utilizando a equacao constitutiva para o fornecida na secao anterior, aplicada ja a um

pC, =o: Vu + kV*T + pé, (2.46)
fluido magnético, temos que a versao final da equacao da energia se torna

DT 2n 1 1
— =aV7T+ - (D: D)+ —BH: D+ —BH: W + ¢, 2.47
Dt pCl ( ) pCh pCl ( )

em que

1
W= |Vu+ (V)" (2.48)

é o tensor taxa de rotacdo. Desprezando o termo de dissipagao viscosa 2n(D : D)
do escoamento e efeitos de campo magnético no campo de temperatura, temos que a
equacao da energia pode ser escrita em termos de:

oT 1 )

— +u VT = =V°T  +pé (2.49)

ot Q

em que T é a temperatura absoluta e « é a difusividade térmica da suspensao. Por
meio de (2.49), para um dado campo de velocidade u, é possivel conhecer a distribui¢ao

de temperatura no escoamento.

2.6 A equagao da entropia para um fluido magnético

Partindo da primeira relacao de Gibbs da termodinamica, tém-se que

P
Tds = de + pdv = de — ?dp, (2.50)
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esta equacao pode ser escrita em termos de derivadas materiais, de modo que a versao
para escoamentos da primeira lei de Gibbs da termodinamica é da da porque

Ds De P Dp

T— =p— — —— 2.51
"ot =Dt T oDt (2:51)
mas da equacao da continuidade tém-se que
1 Dp
Vou=—---2" 2.52
Y T (2.52)
de modo que s 5
s e
T — AV 2.53
PT e =gy TPV - (2.53)
utilizando a equacao do balango térmico, (2.45, tém-se que
Ds " .
pTE:a:VqupV-u—V-q + pe. (2.54)

A equacao (2.54) representa o principio geral da entropia para um meio continuo em
movimento. Para aplicar esta equacao a um fluido magnético recorre-se as equagoes
constitutivas para o e ¢’ . Utilizando a lei de Fourier como equacio constitutiva para
o fluxo de calor e o tensor de tensoes de um fluido Newtoniano incompressivel acres-
centado do tensor de Maxwell para fluidos magnéticos, considerando ainda que o esco-
amento é incompressivel, tém-se que o balanco de entropia para um fluido magnético
pode ser dado por
D

pTFi — (2uD+ BH): D+ BH: W + kV2T + pé. (2.55)

2.7 O Potencial Magnético

A equacao do momento linear estabelece a existéncia de uma forca magnética que
acopla o magnetismo a hidrodinamica. Esta forca é dada por puoM -V H. Uma vez que
H ¢ um campo irrotacional e conservativo, define-se o potencial de campo magnético
om tal que:

H=-Vo¢,,. (2.56)

Substituindo (2.4) em (2.3), e usando o fato de que H agora é expresso em termos de

¢m (2.56), chega-se a uma equagao do tipo Poisson para o potencial magnético:
V¢ =—-V-M. (2.57)

A equacgao (2.57) representa uma equagao do tipo Poisson para o potencial magnético.
A fim de que a magneto-estatica seja finalmente acoplada com a hidrodinamica, deve-se

determinar uma equacgao evolutiva para o campo de magnetizacao.
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2.8 Condigoes de Contorno para Campos Magnéticos

As condicoes de contorno para potencial magnético sao decorrentes das equagoes
(2.3) e (2.15). Nos problemas teste deste trabalho, um campo magnético externo ao
dominio de interesse (no caso, o fluido magnético) é previamente conhecido ou imposto.
Deste modo, os valores de H e de By (campo magnético e indugdo magnética externos)
sdo conhecidos. E necessario, no entanto, especificar a condicao de contorno na fronteira
do dominio com o meio externo em funcao de Hy e By. Conhecendo-se a condigao
de contorno em H na fronteira, é possivel estabelecer uma condicao do tipo Neumann

para o potencial magnético.

Considera-se inicialmente dois meios magnéticos com diferentes permeabilidades
{1 € pa, respectivamente. Integra-se a equacao (2.3) em um volume arbitrario do
dominio contendo os dois meios. Aplicando-se o Teorema da Divergencia de Gauss

para transformar a integral de volume em uma integral de superficie, tem-se:

/ V-BdV = / B-ndS=0. (2.58)
Tomando o cilindro indicado na figura (2.1a), nota-se que:
8V = ema? (2.59)
em que a = D/2; e:
0S8 = 2mae . (2.60)

Como € < a, termos O (a?) dominam sobre os de O (ga). Deste modo, a integral na
superficie lateral do cilindro é muito menor que as integrais nas superficies superior e

inferior. Portanto, a integral em §.5 na equagao (2.58) leva a:
BQ-n—B1~n:(BQ—Bl)-n:O, (261)
ou ainda:
By, — By, =0. (2.62)

Nota-se que a componente normal do vetor inducao magnética é continua na interface

de separacao dos dois meios magnéticos.

Da equacao (2.15), impoe-se uma segunda condi¢ao de contorno magnética. Integrando-
e (2.15) sobre uma superficie na interface e aplicando-se o teorema de Stokes sobre
um caminho englobando a interface, para transformar a integral de superficie em uma

integral de linha de segunda espécie, tem-se:
/(VxH)-ndS:%H-tdL:O, (2.63)
5 L
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Figura 2.1: Condigdes de contorno na interface de dois materiais distintos. Em (a), a
representac¢ao para a indugao magnética e em (b), o esquema para o campo magnético
(ilustracao cedida por Sobral, Y. D., do original Sobral, 2002)

em que t ¢é vetor tangente ao caminho L. No caminho indicado na figura (2.1) D > «.
Assim, as integrais em ¢ do caminho L sao muito menores que as integrais em D. Desse

modo, da integral sobre o caminho fechado L da equacdo (2.63), chega-se a:
H, t-H,-t=(Hy;—H,)-t=0, (2.64)
ou ainda, pode-se escrever a condi¢ao de contorno acima em termos de:
nx (Hy—H;)=0. (2.65)

Desse modo, verifica-se que a componente do campo magnético tangencial a superficie

é conservada.

2.9 O problema da assimetria do tensor de tensoes

Sabe-se que a equacao constitutiva para o tensor de tensoes de um fluido Newto-

niano nao-polar garante um tensor simétrico o, de modo que
T
oc=o0", (2.66)

na presenca de torques magnéticos o tensor de tensoes se torna asimétrico e isto é

uma consequéncia direta do balanco do momento angular para um fluido polar. Para
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Particula fluida

y

Figura 2.2: Particula fluida sobre a acao de torques. Da cinematica de fluidos sabe-
se que a velocidade angular da particula fluida equivale a metade da vorticidade do

escoamento no centro da particula.

exemplificar esta questao considere uma particula fluida sob a acao de torques de acordo

com a figura (2.2).

A equacao do torque para esta particula fluida infinitesimal é dada por

DL

em que L representa o momento da quantidade de movimento da particula e T' con-
tabiliza os torques que agem sobre o elemento fluido infinitesimal. Por definicao o

momento angular L é expresso por

dL = x x pudV (2.68)

L= / x X pudV, (2.69)
v

desta forma tém-se que

%(/V(a;x,m)dv> :/‘/p%(:cxu)dV:ZT. (2.70)

Note que na equagao (2.70) fui utilizado o teorema do transporte de Reynolds para ava-
liar a integral do lado esquerdo da equacao. Os torques que agem sobre uma particula
fluida podem ser decompostos em torques das forcas de campo e das forcas de superficie

da seguinte forma

ZT:/mxtdS+/ (x x pb+ pT™)dV (2.71)
S 1%
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em que t é o vetor de tensoes atuando na superficie do elemento, b representa as forcas
de campo por unidade de massa que atuam sobre a particula e T™ representa o torque
magnético sobre a mesma por unidade de massa. Desta forma, combinando as equagoes
(2.70) e (2.71), tém-se que

D
/p—(wxu)dV:/mx(ﬁ-a)dSJr/(mXprrme)dV, (2.72)
v Dt s v

aplicando o teorema da divergéncia para a integral de superficie que surge no lado

direito da equacao temos:

/S:cx('ﬁ,~0')dS:/V[:c><(V-a)—e:a]dV, (2.73)

em que € é o tensor isotropico de terceira ordem, definido com base no permutador de
Levi-Cevita da forma
€ = €;k€;€;€ = € * (e,- X Ej) R (274)

substituindo a expressao (2.73) em (2.72) tém-se que

D
/[wx(p—u—V~a—pb)+e:0'—me}dV:0, (2.75)
. Dt

0 termo que surge entre parénteses na equagao (2.75) é igual a zero, de acordo com a

equagao de Cauchy, desta forma temos que
/V l€: o — pT™]dV =0, (2.76)
aplicando o teorema da localizagao a equagao (2.76) tém-se que
€:o=pT", (2.77)

a equagao (2.77) fornece uma informagao muito importante. Ela nos diz que na presenga
de torques magnéticos o tensor de tensoes deixa de ser simétrico. Note que o produto

entre um tensor antissimétrico, como o tensor €, e um tensor simétrico é nulo. Na
auséncia de torques magnéticos isto ocorre, porém quando T™ # 0 o tensor o deixa
de ser simétrico, isto é

o#al. (2.78)

Esta discussao mostra que para fluidos polares o tensor de tensdes do meio nao é mais

simétrico, como no caso de fluidos Newtonianos.

2.9.1 Uma equagao evolutiva para o momento angular

O objetivo agora é deduzir uma equacao evolutiva para o momento angular das

particulas fluidas. O ponto de partida de tal andlise é a equacao (2.79) que estabelece a
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relacao entre a variacao do momento angular das particulas nanométricas que compoe
um ferrofluido somado ao momento angular orbital da particula fluida do continuo com

o somatoério de torques atuantes sobre um ponto materal do continuos

D
B U(T+mxu)dV:ZT, (2.79)

na equagao (2.79) 7T representa o momento angular interno ou spin associado as
particulas solidas imersas no fluido carreador, enquanto que o termo @ X u representa
o que se chama de momento angular externo ou orbital, associado ao meio continuo
equivalente (fluido carreador + particulas ferromagnéticas nanométricas). Os torques

serao separados entre torques associados a forcas de campo e torques de forcas de

>T=) T,+) T. (2.80)

Os torques relacionados a forcas de campo podem ser modelados como

YT, = /:c x pbdV, (2.81)

em que o termo x X pb representa o torque das forcas de campo por unidade de

superficie, de modo que

volume. A modelagem dos torques de superficie é feita através da soma de torques
magnéticos associados a forgas de superficie que surgem devido ao termo extra de
tensoes magnéticas com os torques das forcas de superficies associdados ao vetor de

tensoes do fluido, de modo que

Y, = /(cn +x x f)dS, (2.82)
em que
c,=n-C e f=n-o, (2.83)

na expressao (2.83) o termo C representa um tensor de segunda ordem, conhecido

como couple stress tensor e € modelado pela relacao
, 1
C =2y D> com D* = 3 Vw + (Vw)T] : (2.84)

em que a constante material n/ representa o efeito magneto-viscoso associado com a
energia extra que o escoamento deve utilizar para desorientar as particulas magnéticas
da direcao de um campo externo e orienta-las na direcao da vorticidade. E importante
notar que o tensor C' é analogo ao tensor o de um fluido Newtoniano com representantes
no caso rotacional. Utilizando o teorema da divergéncia na integral do lado direito da

equagao (2.84) temos
ZT8:/[V-C+:B><(V-0')—6:U]CZV, (2.85)
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combinando as equagoes (2.79),(2.80),(2.81) e (2.85) e realizando algumas manipulagoes
algébricas, utilizando o Teorema do Transporte de Reynolds e o Teorema da Localizagao

para um meio continuo, chega-se na equacao evolutiva do momento angular, dada por

D
p%:V-C—e:U. (2.86)
Utilizando a equacao constitutiva dada para o tensor C' tém-se
D / /
p%:nV(V-w)—l—nVQw—e:a. (2.87)

Utilizando a definicao do momento angular de spin 7 = Jw, em que J representa o

momento de inércia polar das particulas nanométricas, temos
Dw ’ ’
pJﬁznV(V~w)+nV2w—e:a. (2.88)

Desprezando efeitos de dilatagao angular, associados ao termo V - w e calculando o

ultimo termo da equagao (2.88), temos que
D /
pJ?L: — V2w — oM x H (2.89)

A equagao (2.89) expressa a variacao material da velocidade angular das particulas
que compoe o ferrofluido do ponto de vista do balango do momento angular do fluido
continuo equivalente. FEsta equacao é de extrema importancia no acoplamento da
dinamica das particulas com a equagao evolutiva da magnetizacao do meio continuo,

que por sua vez esta diretamente associada ao movimento do ferrofluido.

E importante notar que a equacao (2.89) s6 possui sentido fisico para um fluido
magnético com tensor de tensoes assimétrico. A equagao (2.77) estabelece que torques
magnéticos internos sé estao presentes em fluidos assimétricos, de modo que para um
fluido simétrico o termo poM x H é nulo. Além disso, a magnetoviscosidade " s6
possui valor diferente de zero para ferrofluidos nos quais as particulas ferromagnéticas
nao encontram-se livres para girar no sentido da vorticidade, de modo que para um
ferrofluido na auséncia de torques magnéticos (simétrico) este efeito é nulo, sendo
assim para um fluido simétrico a equagao (2.89) estabelece simplesmente que a variagao
temporal de w é nula. Uma vez que o ferrofluido encontra-se inicialmente em repouso,
com w = 0, a velocidade angular interna das particula permanecerd nula ao longo do

desenvolvimento do escoamento.

2.9.2 O efeito magnetoviscoso

Uma discussao mais aprofundada acerca do efeito magnetoviscoso é importante

para a compreensao dos efeitos de fenomenos fisicos microestruturais na reologia de
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suspensoes magnéticas na presenca de campo. Quando um fluido magnético na pre-
senca de um campo externo é submetido a um cisalhamento simples em um dispositivo
experimental de medicao de viscosidade como um redémetro acoplado a uma célula
magnética, a viscosidade medida pelo aparelho consiste em uma combinacao de dife-

rentes mecanismos fisicos.

Primeiramente o préprio fluido base possui um coeficiente de difusao de quantidade
de movimento associado a flutuagoes de velocidade na escala molecular, esta viscosidade
do fluido base sera denotada pela letra grega m,. Além da viscosidade do fluido base, a
simples presenca de particulas rigidas produz um aumento neste coeficiente de difusao.
Este aumento esta associado ao fato das particulas serem indeformaveis, deste modo
quando submetido a um esforco tangencial as particulas passam esta deformacao para
o fluido que gera um aumento no stresslet da suspensao ocasionando um aumento de
viscosidade devido a préopria presenca de particulas rigidas, este aumento de viscosidade
pode ser determinado para regimes infinitamente diluidos pela correcao analitica de
Einstein (1956) e sera chamado de A, . Este aumento da viscosidade por efeito da
adicao de particulas pode ser atribuido a uma producao de energia interna associada

ao termo (21/pC,)D: D na equagao (2.47).

Quando uma suspensao de esferas de material ferromagnético é submetida a aplicacao
de um campo externo, a isotropia da distribuicao de particulas da suspensao é que-
brada e longas cadeias passam a ser formadas no interior do material. A partir do
momento em que o cisalhamento é aplicado uma energia extra deve ser dispendida
com o objetivo de deformar estas cadeias, o que leva a um aumento na viscosidade
da suspensao, este aumento foi determinado por Shliomis (1972) e serda denotado pela
simbologia A, . Este termo referente ao aumento da viscosidade por deformacao de
cadeias de particulas formadas devido a aplicacao de um campo externo pode ser in-

terpretado como um efeito da producao de energia interna extra associada ao termo
(1/pC,)BH : D na equagao (2.47).

Além do efeito de deformacao de cadeias induzidas pela aplicacao de um campo
externo, se o fluido é assimétrico, ou seja, estd sujeito a torques magnéticos internos, as
particulas nao se encontram livres para girar na direcao da vorticidade do escoamento
induzida pelo cisalhamento simples, de modo que uma energia extra deve ser utilizada
para girar as particulas na direcao da vorticidade, o que leva a um outro aumento na
viscosidade do fluido associado ao efeito rotacional. Este aumento sera denotado por

A,, e estd associado a uma produgao de energia interna no fluido por acao do efeito
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de rotac@o das particulas, vinculado ao termo (1/pC,)BH : W na equagao (2.47).

Desta forma, a viscosidade efetiva da suspensao magnética sujeita a aplicacao de

um campo externo é dada por

n=mnm+ A5, + 4, +4, (2.90)
com
Ay =1y (gqb) e Ay =1 E (%) gb} : (2.91)
em que L é a funcao Langevin definida por
L(a) = coth(a) — é, (2.92)
dividindo a equacao (2.90) por 7, utilizando (2.91) e isolando A, , obtém-se
Ay, =n—m— B+Z<2ji—%} ¢ (2.93)

A figura (2.4) ilustra um exemplo de uma medigdo de viscosidade realizada no
Laboratério de Microhidrodinamica e Reologia do Grupo Vortex na Universidade de
Brasilia. O ferrofluido denominado utilizado é chamado de FCS1, este fluido foi sin-
tetizado no Laboratério de Quimica dos Materiais da UFG. O FCS1 é composto por
um fluido base é uma mistura de éleo nafténico com octadeceno (9:1) acrescido de
6leo vegetal (1:1). A fragao volumétrica de particulas é da ordem de ¢ ~ 0.9%. As
particulas sao compostas de maguemita, obtidas através da oxidacao da magnetita e
possuem diametros médios de 7.9nm. Para fins de estabilizacao, as particulas sao re-
cobertas com acido oléico. A figura (2.3) mostra o dispositivo experimental utilizado

nas medigoes ilustradas em (2.4).

Pela figura (2.4) é possivel observar um aumento significativo da viscosidade efe-
tiva do fluido devido a acao de um campo externo aplicado. Em termos dimensionais
o campo méaximo aplicado é igual & 170kA/m. O aumento percentual na viscosidade
efetiva do fluido para a condigao de campo maximo aplicado é de 14.8%. A figura (2.4)
ilustra em termos dimensionais apenas o aumento na viscosidade do fluido. Observa-se
que para « até 5, a contribuicao da viscosidade de Shliomis é muito pequena e vale
A,, = 0.2cP. J4 o aumento da viscosidade do fluido devido a presenca de particulas
é determinado pela viscosidade de Einstein (1956) vélida para regimes infinitamente
diluidos (neste caso ¢ < 1) e vale A, = 1.1cP. A maior contribuicao para o efeito da
viscosidade rotacional devido ao efeito de campo magnético é A, = 7.4cP. Este resul-

tado é um indicativo de que o fluido ensaiado é fortemente assimétrico, ja que o efeito
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Figura 2.3: Reometro com célula magnética utilizado na medicao da viscosidade de um
fluido magnético na presenca de campo. (a) Disco rotativo, (b) cdpsula de blindagem
desmontada (c), detalhe do compartimento no qual é alojada a bobina do aparato
magnetoreoldgico e (d) fonte de corrente elétrica utilizada para a geragdo de campo

magnético controlavel através de um eletroima.

da viscosidade rotacional esta diretamente associado a presenga de torques magnéticos
internos atuantes na microestrutura do fluido. Percebe-se também uma tendéncia de
um comportamento do tipo lei de poténcia para a representacao da variagao de A,,

com relagao ao parametro a.

E importante notar que o termo 17' que aparece na equagao (2.89) nao é idéntico
ao termo A, , medido em laboratério através de um reémetro com célula magnética.
A unidade de ' é de [Pa].[s].[m?], enquanto a unidade de medida de A, é [Pa].[s].
A conversao da medida de A, obtida em laboratério para o coeficiente de difusao
de momento angular interno associado a assimetria do fluido na presenca de campo
magnético ' é dada por

n=A, xA (2.94)

em que A denota a drea de cisalhamento e depende do dispositivo de medicao utilizado
para a obtengao dos valores de A, . Para o caso das medicoes realizadas no Laboratério
de Microhidrodinamica e Reologia do Grupo Vortex um redémetro de disco rotativo foi
utilizado, de modo que A = 7R?, em que R ¢ o raio do disco utilizado para a producao

de tensoes cisalhantes necessarias para a geragao do escoamento reométrico.

O problema descrito até o momento requer equagoes adicionais para a solugao

do acoplamento do campo de velocidades do escoamento w com os campos vetori-
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An (cP)

©=0.009

Figura 2.4: Contribuicio da viscosidade rotacional comparada a de Einstein (1956) e Shliomis
(1972) para um ferrofluido com ¢ = 0.009 e « indo de 0 a 5. A linha cheia representa um ajuste
de lei de poténcia, os pontos representam os valores experimentais para o efeito magnetoviscoso, a
linha tracejada denota o aumento de viscosidade associado a correcao ordem ¢ de Einstein e a linha

trago-ponto representa a correcao de Shliomis.

ais das grandezas magnéticas M e H. Uma vez que o campo magnético H pode
ser determinado a partir da equacao de Poisson utilizando a formulacao do potencial
magnético, eq. (2.57), consequéncia direta da lei da indugdo de Faraday aplicada ao
limite magneto-estatico, resta agora propor uma equagao evolutiva para determinar o
campo de magnetizacao do ferrofluido em escoamento. Esta equacao evolutiva é parte

da solucao do problema acoplado.

2.10 Modelos de equagoes evolutivas atuais

Existem alguns modelos disponiveis na literatura recente para a proposicao de uma
equagao evolutiva para a magnetizacao. Felderhof (2001) discute diferentes equagoes

da magnetizagao, incluindo o modelo pioneiro de Shliomis (1972). O modelo mais

23



comum utilizado atualmente propoe uma equacao evolutiva dada por

DM 1
—=OQxXM-—(M-M 2.95
Dt X 7_5( 0)7 ( )

na equagao (2.95) o termo do lado esquerdo esta associado a derivada material do campo
vetorial magnetizacao, o primeiro termo do lado direito representa um transporte desta
propriedade associado a rotagao das particulas que compoe o fluido magnético e ao
transporte de magnetizacao por acao da vorticidade do fluido, neste caso tém-se que
Q= %M x H + (1/2)(V x u), com & = % e o ultimo termo quantifica o quanto
a magnetizagao do ferrofluido em escoamento se afasta da magnetizacao de equilibrio,
dada para um fluido em repouso, o termo 7, representa uma escala associada ao tempo
de relaxagao magnética. O termo 7, esta associado ao tempo de relaxagao magnética,
tipicamente da ordem de 1077 segundos para suspensoes de nanoparticulas (Osaci et
al., 2007), que define uma escala de tempo ja fora das escalas da mecéanica dos meios
continuos. O termo J representa o momento de inércia polar médio das particulas

magnéticas.

O termo associado a efeitos de assimetria do tensor de tensdes que contabiliza
contribuigdes da velocidade angular interna (de spin) das particulas ferromagnéticas
que compdem o fluido magnético proposto por Shliomis (1972) é dado por %M x H x
M. Note que da equacdo do momento angular, eq.(2.89), é possivel estabelecer a

seguinte escala tipica da velocidade angular de spin w

‘pJﬁ ~ |poM x HY, (2.96)
T

s

de modo que

w| ~ ‘(WO) M x H|. (2.97)

pJ

Note que a proposta da equagao evolutiva da magnetizagao por Shliomis (1972) consi-

dera o efeito da velocidade angular interna das particulas ferromagnéticas através de

uma escala caracteristica de w, expressa pela equacao (2.97).

Uma proposta mais realista seria considerar ao invés de uma escala tipica para a
velocidade angular de spin w o proprio valor desta, determinado a partir da equacao
evolutiva do momento angular aplicado a um fluido polar com tensor de tensoes nao
simétrico. A presente proposta é mais completa no sentido em que considera mais
mecanismos fisicos na determinacao da velocidade angular de spin, associados a difusao
de momento angular por acao do efeito magneto-viscoso e a torques internos devido ao

nao alinhamento entre o campo magnético aplicado e o campo de magnetizagao (efeito
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da assimetria do tensor de tensoes). De modo que a relagdo proposta utiliza a equagao
evolutiva (2.95) com Q = w + 1/2V X u ao invés de %M x H x M.

E importante notar que o termo M, necessita ser modelado. Existem alguns
modelos na literatura para se determinar a magnetizagao de equilibrio de um ferrofluido
em repouso. Em capitulos futuros da presente Tese uma discussao detalhada acerca de

modelos de magnetizacao sera tratada.

Um incoveniente do uso da equagao (2.97) para a solugdo do movimento de um
fluido magnético continuo pautado por equagoes e principios da mecanica dos meios
continuos é o mixing de escalas de tempo de diferentes contextos. Sabe-se que escalas
de tempo associadas a fenomenos magnéticos sao extremamente pequenas, muitas vezes
fora da prépria escala de tempo da mecanica dos meios continuos. Desta forma soa
um pouco estranho a inclusao de um tempo de relaxacao magnética 7, em meio a uma

equacao da mecanica dos meios continuos.

2.11 Dedugao de um novo modelo de magnetizacao baseado nas equacgoes
de Maxwell

Uma proposta mais recente, apresentada pela primeira vez de forma resumida por
Cunha (2012) e agora acrescida de maiores detalhes e discussdes no presente traba-
lho, consiste na deducao de uma equacao evolutiva para a magnetizagao a partir das
equagoes fundamentais do eletromagnetismo. Para isso, considere um elemento infini-
tesimal de um fluido magnético movendo-se com velocidade u(x,t). No contexto de
um fluido condutor em magnetohidrodinamica o campo vetorial densidade de corrente
J(x,t) é computado através da soma de duas contribuigoes: uma devido ao campo
elétrico E aplicado ao fluido condutor e outra devido ao campo elétrico induzido pelo
movimento de cargas elétricas em um meio sujeito a aplicacao de um campo magnético
H que pela propria magnetizacao M do fluido gera um campo induzido B no interior
deste. Desta forma a lei de Ohm na sua forma mais geral pode ser representada por
Landau e Lifshitz (1984) e Chandrasekhar (1994) como

J=k;(E+uxB), (2.98)

em que Ky denota a condutividade elétrica do fluido. No contexto da presente deducao

Ky serd considerada constante, mas no caso mais geral esta pode variar em funcao da
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temperatura do fluido por exemplo. O rotacional da equagao (2.98) fornece

1
—VxJ=VxE+Vx(uxB), (2.99)

Ky

utilizando as leis da inducao de Faraday, equacao (2.10), e a lei de Ampere-Maxwell,

equagao (2.11), a equagao (2.99) se torna

1 0B oFE
H—foVxH:—EjLVx(uxB)jLeon(E). (2.100)

Considere agora que podemos escrever o campo induzido B em termos do campo
aplicado H e da permeabilidade magnética do fluido continuo equivalente y, sendo esta
propriedade constante, de modo que B = uH. Considere ainda a seguinte identidade
vetorial

1
VxVxH:;[V(V-B)—VQB], (2.101)

mas pela lei de Gauss do magnetismo, B é um campo vetorial de divergente nulo, de

modo que V - B =0 o que leva a
1
V xVH = --V’B, (2.102)
i

substituindo (2.102) em (2.100) tém-se

1 0B OF
——V*B=—-"-+V B Vx| — 2.103
K 8t+ < (ux B)+e X(@t)’ ( )
que no limite magnetostatico fornece
1 0B
——V’B=—-—"—"+Vx(uxB), (2.104)
LK § ot

para trabalhar o tltimo termo do lado direito da equacao (2.104) recorre-se a seguinte

identidade vetorial
Vx(uxB)=u(V-B)—B(V-u)+B:-Vu—u-VB, (2.105)

como suspensoes magnéticas sao compostas por um fluido base liquido, considera-se
na presente deducao a hipdtese de incompressibilidade do fluido, de modo que tanto os

campos u e B sao solenoidais, de modo que
Vx(uxB)=B-Vu—u-VB, (2.106)

substituindo a relagao (2.106) na equacdo (2.104) obtém-se apds um rearranjo dos
termos

OB 1
— +u-VB=B -Vu+—V’B, (2.107)
ot K ¢
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mas o termo Vu pode ser escrito em termos dos tensores D e W como
Vu=D+W (2.108)

em que D é o tensor taxa de deformacao e W o tensor taxa de rotagao
D- % Vau + (vu)T] e W= % Vu — (Vu)T|, (2.109)

mas por W se tratar de um tensor antissimétrico, recorre-se a relacao entre este e seu

vetor dual &, em que £ é a vorticidade do fluido, dada por

£ (V X u)

W-B=Bx2=Bx——— (2.110)
substituindo (2.110) e (2.108) em (2.107), tém-se
DB 1
PB_p g VX g, L gp (2.111)
Dt 2 K ¢

como no caso de um fluido magnético além da vorticidade do fluido gerar uma contri-
buigao direta na velocidade angular de um elemento infinitesimal de fluido, as proprias
particulas magnéticas também podem girar devido a rotacao em seus momentos de
dipolos induzidas por torques magnéticos pode-se propor uma contribuicao tanto da
vorticidade do fluido quanto da velocidande angular interna média de um conjunto de

particulas que compoe um volume infinitesimal de fluido magnético, de modo que

DB 1
—— =D-B+QxB+—V’B, (2.112)
Dt K ¢
com o
Q=w-+ % (2.113)
utilizando B = pH na equagao (2.112) obtém-se
DH 1
— D -H-QxH-—V?’H =0, (2.114)
Dt K f

reescrevendo B como po(M + H) e substituindo em (2.112) chega-se em

DH 1 DM 1
—— D H-QxH-—V°H+——-D- M-QxM—-—V*M =0, (2.115)
Dt W ¢ Dt K ¢
utilizando (2.114) em (2.115) temos
DM
oS =D M+Qx M +v,V*M, (2.116)

em que v, pode ser definido como um coeficiente de difusao magnético expresso com a
mesma unidade da difusividade térmica ou da viscosidade cinematica do fluido, dado

por
1

= M—k;.f-
o7

Um

(2.117)



Podemos adimensionalizar a equagao (2.116) utilizando como escala tipica para a mag-
netizacao do meio pgHy, em que Hy representa uma escala tipica para o campo externo
aplicado e como escala tipica de comprimento e tempo ly e ly/ug respectivamente, tém-
se

DM 1

M D MiQxM
Dt HRx M5

em que Pe,, é chamado de numero de Péclet magnético e representa uma relagao

VM, (2.118)

entre uma escala tempo de difusao magnética e uma escala de tempo convectiva do

escoamento, este parametro é dado por

l
Pe,, = 200, (2.119)

Um

Note que quando o fluido possui baixa condutividade elétrica, ou seja quando ky — 0,
o numero de Péclet magnético também tende a zero o que faz com que o termo de
difusao da equacao evolutiva da magnetizacao domine os outros termos. De modo
andlogo podemos pensar que para um fluido com boa capacidade de conduzir corrente
elétrica o termo de difusao é de pequena ordem. Pode-se interpretar entao que conforme
aumenta-se a capacidade de conducao elétrica do meio as linhas de inducao magnética
que atravessam o material se concentram de forma mais organizada de modo que o
fluxo magnético transportado através de uma secao do meio é maximo. Esse raciocinio
pode ser utilizado para explicar a escolha de materiais que sao bons condutores elétricos

na construcao de transformadores e reatores elétricos.

Para explicar a producao de magnetizacao pelos tensores D e W associados a
deformagao e rotacao, sabemos que na presenca de um campo externo aplicado a vis-
cosidade de um fluido magnético aumenta, conforme visto em subsecoes anteriores deste
trabalho. Um cisalhamento simples pode ser decomposto em duas componentes uma
extensional e outra extensional. Considere a figura (2.5), na qual é mostrada de forma
esquematica como as componentes extensional e rotacional do cisalhamento alteram
a configuracao dos momentos de dipolo das particulas de uma suspensao magnética.
Inicialmente é mostrado de forma ilustrativa a deformacao de um microagregado de
particulas magnéticas no interior de um ferrofluido. Através da deformacao do agregado
a configuracao microestrutural da suspensao é modificada, de modo que a distancia e
a orientacao entre as particulas é alterada. Esta alteragao leva a novos padroes de in-
teracoes magnéticas entre os momentos de dipolo das particulas. Esse fenomeno ocorre
na microescala, mas altera a magnetizacao da suspensao ja que por definicao a magne-
tizagao de um ponto material é na verdade uma média da orientagao dos momentos de
dipolos das particulas inseridas neste ponto na direcao de um campo externo aplicado.

Em seguida é possivel notar como o efeito direto da componente rotacional do cisalha-
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mento muda o alinhamento final das particulas da suspensao. Cada um destes efeitos
leva a uma variacao da viscosidade do fluido e da magnetizacao deste, de acordo com

a equacao (2.118).

@%;% gD s,
P @%@‘

Figura 2.5: Tlustragdo do alinhamento dos momentos de dipolo das particulas através de um cisalha-
mento simples. Na figura é possivel notar como o cisalhamento deforma microagregados, que através
de interacoes magnéticas entre as particulas vizinhas apds a deformacao do microagregado altera os
momentos de dipolo de cada particula, em seguida a componente rotacional do cisalhamento altera

ainda mais a configuracao dos nanodipolos na microestrutura de uma suspensao magnética.

2.12 Sumario das equacoes diferenciais que regem escoamentos de fluidos

magnéticos

Considerando as equacoes apresentadas nas secoes anteriores € feito aqui um sumario
do sistema de equagoes governantes que rege o comportamento de escoamentos de flui-
dos magnéticos. A formulacao apresentada aqui busca mostrar o sistema de equagoes
com o menor numero possivel de hipdteses restritivas e serve como um resumo do estado
da arte na area e como um importante ponto de partida na formulacao matematica para

o desenvolvimento de softwares que visem simular escoamentos de fluidos magnéticos

(CFD).

29



Desta forma, o sistema final de equagoes é dado por

V-u=0, (2.120)
ou 9

p E+U-Vu =-Vp+nViu+pM - -VH, (2.121)

DT 2 1 1 .
— =aVT+ -~ (D: D)+ —BH: D+ —BH: W + p<. 2.122
Dt pChp ( ) pCyp pChp ( )

Ow —

pJ EJru-Vw =nV'w+puM x H (2.123)

oM 1
W+U-VM:D-M+Q><M+1/mV2M, com Q:w+§qu (2.124)

H = -V¢,, com V¢, =V M, (2.125)

com a condi¢ao inicial do campo de magnetizacao do escoamento dada por
My,= My(H,n,T) — modelo de magnetizagao de equilibrio, (2.126)

em que n denota o nimero de densidade da suspensao, ou seja, o numero de particulas
pelo volume total da suspensao, T a temperatura do fluido e H é o campo magnético

aplicado.

2.12.1 Adimensionalizacao do sistema de equacoes governantes da FHD

A fim de que possa ser proposto um sistema consistente para a resolucao das
equacoes diferenciais parciais que governem escoamentos de fluidos magnéticos no con-
texto da Ferrohidrodinamica através de técnicas computacionais (CFD) considerando
no caso mais geral escoamentos de fluidos magnéticos sujeitos a gradientes de tempe-
ratura e campo magnético e incluindo efeitos de assimetria no tensor de tensoes, uma
adimensionalizacao do sistema de equagoes governantes, (2.120-2.126), é conveniente.
Para tanto as seguintes escalas serao consideradas

ut=— p= s U= M* =

, U . D upt M H*—H'
Ug _pu%’ L HQ’ _H07

D=DL x_wL px_ B (2.127)

ug ’ ug roHo’

em que ug denota uma escala de velocidade tipica do problema, L denota uma escala
tipica de comprimento e H representa um valor tipico do campo magnético imposto no
fluido em escoamento. Utilizando as escalas sugeridas em (2.127), o sistema completo
de equacoes governantes que rege o movimento de fluidos magnéticos, nao isotérmicos,

assimétricos, é dado por
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V-u=0, (2.128)

ou 1, 1
E+u-V’u,——Vp+§Vu+R—emM-VH, (2.129)
oT 1,
§+u-VT:P VT + FEc,D: D+ Ec,,BH: D+ Ec,, BH: W, (2.130)
€a
o Ve = v+ Mx H (2.131)
ot _RGS Rems '
oM 1, 1
- tu VM =D -M+QxM+5—V’M, com Q=w+Vxu (2132)
€m
H=-Vo¢, com V3¢, =-V -M (2.133)

com a condicao inicial do campo de magnetizacao dada por

My = My(o, ¢, Pe) — modelo de magnetizagao de equilibrio, (2.134)

em que ¢ representa a fragao volumétrica de particulas da suspensao magnética em
escoamento. E interessante notar que o sistema completo de equagoes adimensionais
possui parametros fisicos relacionados a escalas de tempo tipicas do fluido (escalas

macroscopicas) e das particulas (escalas microscépicas).

A tabela (2.1) lista todos os parametros fisicos necessérios para a completa modela-
gem do escoamento de fluidos magnéticos assimétricos. E importante chamar a atencao
para o acoplamento entre o comportamento do escoamento do fluido magnético, visto
como um fluido continuo equivalente, e a dinamica microestrutural que resulta na
alteracao de diferentes parametros fisicos associados a propriedades do sistema parti-

culado, mas que influencia o movimento do fluido numa escala macroscépica.

E importante notar que nao existe um modelo tedrico para a quantificacao do
parametro 1 assim como nao existem modelos para a predicao do comportamento da
magnetizagao de equilibrio de suspensoes magnéticas nao-coloidais. Além de mostrar
uma metodologia experimental consistente para a medi¢ao da viscosidade de spin, o
presente trabalho visa propor nas secoes subsequentes um modelo completo para a
determinacao da magnetizacao de equilibrio de suspensoes magnéticas coloidais e nao
coloidais, considerando interagoes hidrodinamicas e magnéticas entre sistemas particu-
lados com muitos corpos através de simulacoes computacionais da dinamica microes-

trutural de suspensoes magnéticas.
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Parametros fisicos macroscépicos (fluido) Expressao

Numero de Reynolds — Re %

2

Ntmero de Reynolds magnético — Re,, u/()) 2,

Q

Numero de Péclet (eq. energia) — Pe, tol

¢ 3 2nug
Numero de Eckert viscoso — Ec¢, SO, ATT

’ o /,LOH(%
Ntumero de Eckert magnético — Ec,, SO AT
Numero de Reynolds de Spin — Re; £ ‘]:,OL

’ o . pJU2
Numero de Reynolds magnético de Spin — Re,,, o HgoLQ

Numero de Péclet magnético — Pe,, 1;010

Parametros fisicos microscépicos (particulas) | Expressao

Parametro o tigmgHo

kpT

N .. . N

Fracao volumétrica de particulas — ¢ va

T

Numero de Péclet Browniano — Pe %

Tabela 2.1: Parametros fisicos necessarios para a formulacao completa de escoamentos

de fluidos magnéticos assimétricos

Vale notar ainda que podemos obter diferentes regimes de escoamentos de fluidos
magnéticos de acordo com os parametros adimensionais que surgem no modelo pro-
posto. Por exemplo, na condi¢cao em que Re — 0 o termo de difusao viscosa de quan-
tidade de movimento na equacao (2.129) domina os outros termos, como o parametro
de Reynolds relaciona a inércia do escoamento com forgas viscosas, as forcas de inércia
neste regime sao de pequena ordem. Entretanto o parametro definido nesse contexto
como o numero de Reynolds magnético Re,, relaciona forcas de inércia com forgas
magnéticas, nas condigoes em que Re — 0 e Re,, ~ 1, as forcas magnéticas esca-
lam com as forcas de inércia, que por sua vez sao de pequena ordem, nesse limite
terfamos um regime de Stokes nao magnético. Entretanto, se Re — 0 e Re,, < 1
os termos magnéticos dominam os termos fracos de inércia e terfamos um regime de
Stokes magnético. Existem na verdade diversas combinagoes dos parametros Re e Re,,
que determinam diferentes regimes de escoamento. Na tabela abaixo esses regimes sao

listados em termos da ordem de magnitude destes parametros fisicos.
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Parametros Equacao do movimento Regime
Re<1le Re, ~1 0=-Vp+ ﬁVQ'v Stokes nao magnético
Re<1le Re, <1 0=-Vp+ éVQ'v + R;mM -VH Stokes magnético
Re>1leRe,~1|p (%—? +u- Vu) =—-Vp+ RimM -VH Euler magnético
Re>1e Re,, >1 p (%—? +u- Vu) =-Vp Euler nao magnético

Tabela 2.2: Regimes de escoamentos de fluidos magnéticos em fungao dos parametros

fisicos do problema

2.12.2 Uma proposta de um modelo completo de FHD para ser utilizado
em CFD

O sistema de equagoes governantes expresso em (2.128-2.134), com os parametros
adimensionais descritos na tabela (2.1) pode ser resolvido através de técnicas numéricas
de discretizacao espaciais e temporais com o intuito de analisar o comportamento
dos principais campos escalares e vetoriais necessarios a completa descricao de um
escoamento de um fluido magnético assimétrico na presenca de um campo aplicado.
Esta secao discute uma proposta para um algoritmo a ser utilizado na linha de dinamica

dos fluidos computacionais (CFD) com este propdsito.

Etapas especificas como pré ou pos processamento de dados nao sao do interesse da
presente discussao, o objetivo ¢ discutir uma metodologia de processamento de dados
baseada em uma ordem especifica de solucao do sistema completo de equacoes da FHD

para o caso mais geral possivel.

O primeiro passo seria a definicao dos parametros fisicos que regem o escoamento
para em seguida o usudrio impor as condi¢oes de contorno do problema, bem como
uma condigao inicial para os principais campos envolvidos no processo. Para o caso
mais geral, no qual existem gradientes de temperatura recomenda-se a resolugao do
campo de temperaturas a partir do caso mais simples possivel de fluido estatico e nao
magnético, sem geragao interna de energia e sem dissipacao de energia por tensoes
viscosas ou magnéticas, apenas para esta solucao seja utilizada como um campo inicial
de temperatura. Além disso o valor inicial do campo de magnetizacao é dado por
um modelo de magnetizacao de equilibrio. Neste caso nao existiriam gradientes de

magnetizacao no dominio do escoamento.

O segundo passo seria a solugao simultanea das equagdes (2.128) e (2.129) utilizando
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um algoritmo de acoplamento pressao-velocidade para escoamentos incompressiveis
(foco desta discussdo). Note que neste passo inicial o escoamento estaria ausente de
forgas magnéticas (primeira iteragao), ja que pela condicao inicial do campo de mag-

netizacao, ainda nao existiriam gradientes de magnetizacao nesta etapa.

Posteriormente a equagao da energia (2.130) deveria ser resolvida considerando ja
efeitos convectivos, pois nesta etapa ja existe um primeiro campo de velocidades nao
nulo calculado no segundo passo, bem como efeitos de dissipagao viscosa de energia,
porém sem producao interna de energia por tensoes magnéticas, ja que os campos H

e B ainda nao foram determinados neste ponto.

Em seguida seria resolvida a equagao do momento angular (2.131) e da magne-
tizagao (2.132). Neste ponto ja existe um campo com gradiente ndo nulo de magne-
tizagao, de modo que os principais campos magnéticos podem agora ser determinados.
O préximo passo seria a solucao da equagao do potencial magnético ¢,,, baseada no
campo de magnetizacao determinado no passo anterior e em seguida a solucao da
equacao de Poisson para a quantificacao do campo externo aplicado H, este passo

consiste na solugao da equacao (2.133).

Neste momento todos os campos necessarios para a descricao do escoamento ja
foram determinados, ou seja, ja se conhece o valor de w,p,T,w, M, H no instante
de tempo numérico logo apds o inicial. A partir deste ponto o sistema de equagoes
(2.128-2.134) deve ser resolvido diversas vezes através de um algoritmo sequencial de
discretizacao temporal para que a solucao do escoamento real evolua no tempo. Abaixo
segue um algoritmo para ser utilizado em CFD com o intuito de simular escoamentos de
fluidos magnéticos nao isotérmicos, assimétricos, na presenca de gradientes de campo

magnético e temperatura.
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Algoritmo

(1)Input de dados

e Parametros fisicos: «, Pe, ¢, Re, Euy,, Peq, Ec,, Ecpy,, Res, By,
e Condigoes de contorno para: w,p,T,w, M, H

e Condigoes iniciais para: w,p,T, H (campos constantes)

e Condigoes para w — w =0

e Calculo da condigao inicial: M = M(«, ¢, Pe) (equilibrio)
(2)Para t = 0 — inicio da solugao

e Solugao simultanea das eq.(2.128) e (2.129) (acoplamento P-u) sem magnetismo
e Solugao da equagao (2.130) sem o termo magnético
e Solugao das eq. (2.131), (2.132) e (2.133)

(3)Para t = {At,2At, ..., npast At}

e Solucao das eq.(2.128),(2.129),(2.130),(2.131),(2.132) e (2.133) completas
(3)fim
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PARTE 11
Micromecanica e microhidrodinamica de

suspensoes magnéticas

Os seguintes topicos serao abordados nesta parte do trabalho:

e Estudos preliminares acerca da dinamica de uma particula coloidal;

e Formulacgao, resultados e discussoes sobre o problema de duas particulas bi-dispersas
interagindo hidrodinamicamente e magneticamente para compreensao mais detalhada
da dinamica de suspensoes magnéticas diluidas, principalmente no que tange ao efeito

de rotacao das particulas na estabilidade da suspensao;

e Formulacao, validagao, resultados e discussées do problema de muitos corpos para in-

vestigacao do comportamento de suspensoes magnéticas sem interagoes hidrodinamicas;

e Um estudo criterioso e extenso sobre os efeitos de interacées hidrodinamicas na fisica

de suspensoes magnéticas coloidais e nao coloidais;
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Capitulo 3 ESTUDOS PRELIMINARES ENVOLVENDO A
DINAMICA DE UMA PARTICULA BROWNIANA

3.1 Suspensoes coloidais magnéticas

Suspensoes coloidais consistem em misturas bifasicas liquido-sélido, de particulas de ta-
manho nanométrico imersas em um fluido base. De um modo geral define-se que uma sus-
penséo é coloidal para particulas com raio a de aproximadamente 1pum. As forgas significati-
vas que atuam em particulas integrantes de suspensoes coloidais incluem: forcas de repulsao
eletrostatica, forgas atrativas de van der Waals, forcas viscosas e forgcas Brownianas. Para o
caso de uma suspensao coloidal magnética ainda atuam forgas magnéticas devido a interagao
entre os momentos de dipolo magnéticos das particulas que compoe a suspensao e devido
a interagdo entre um campo magnético externo aplicado a suspensao com os momentos de
dipolo destas. Forcas atrativas de van der Waals e forgas de repulsao eletrostaticas sao forcas
tipicamente de curto alcance. Do ponto de vista da modelagem numérica de suspensoes co-
loidais magnéticas a formacao de agregados induzida por interacoes de curto alcance exige
a consideragdo de passos de tempo extremamente pequenos para que se pOSsa enxergar os
efeitos de forcas atrativas de van der Waals e forgas de repulsao eletrostaticas na dinamica

das particulas.

O foco do presente trabalho com relacao ao estudo da dinamica de suspensoes magnéticas
considera as seguintes forcas atuantes na analise numérica do problema: forca de empuxo
liquido (problema de sedimentagao), for¢a de arrasto hidrodinamica (e interagoes hidro-
dindmicas para problemas de muitos corpos), forgas de repulsao (lubrificacao) entre particulas
e entre particulas-parede, forcas de contato (Hertz) entre particulas e entre particulas-parede
(para problemas com maior inércia de particula), forgas brownianas e forgas de interagao

magnética entre dipolos de particula e entre dipolos e um campo externo aplicado.

Dentre as forgas citadas apenas duas sao tipicas de suspensoes coloidais magnéticas:
forgas Brownianas e forcas magnéticas. As forgas magnéticas atuantes entre as particulas da
suspensao serao discutidas em detalhes no préximo capitulo. Ja as forgas Brownianas sao

discutidas ja no presente capitulo.



3.2 Forcas Brownianas

Particulas de tamanho nanométrico estao sujeitas a um fenémeno conhecido por mo-
vimento Browniano. Observado primeiramente pelo botanico Robert Brown em 1827, este
fendmeno fisico estd associado a influéncia de diversos choques de moléculas de um liquido
sobre particulas nanométricas imersas neste. Por mais que estas particulas sejam muitas
vezes maiores que as moléculas do fluido, a enorme quantidade de colisbes moleculares faz
com que uma particula de tamanho nanométrico esteja sujeita a um movimento randoémico
conhecido como movimento browniano. De certa forma a descoberta deste fenémeno fisico
fortaleceu a crenca dos atomistas da época na existéncia do atomo, pois no inicio do século
XIX o conceito do dtomo era apenas uma hipétese ainda nao confirmada. Um dos primeiros
fisicos a propor uma teoria capaz de quantificar informagoes importantes para a compreensao

do fenoémeno foi Albert Einstein (1905).

As trajetorias associadas ao movimento browniano sdo randdémicas, em outras palavras,
se um trecho de uma trajetoria browniana é ampliado, o mesmo serd similar a trajetéria

completa. A figura (3.1) ilustra uma trajetdria tipica browniana.

Pe<<1 z

Figura 3.1: Trajetoria browniana tipica obtida através de simulacao computacional
feita por Gontijo (2010)
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Desta forma é impossivel utilizar uma curva matematica monotonica capaz de descrever
a trajetoria de uma particula sujeita ao movimento browniano. Assim, uma forma mais eficaz
de se estudar o fenémeno consiste na andlise da varidncia do deslocamento da particula. Em
seu artigo pioneiro de 1905 Einstein determinou uma relagao analitica para o deslocamento

médio quadratico de uma particula sujeita ao movimento browniano, dada por
(2?) = 2Dt, (3.1)

em que ( ) denota a média em cima de diversos experimentos ou realizagoes, 2 representa o
deslocamento de uma particula em determinada direcao elevado ao quadrado, D representa
um coeficiente de difusao browniano e ¢ denota o tempo do experimento. E interessante
notar que o deslocamento médio quadratico de uma particula sujeita a movimento browniano
¢é linear com o tempo de observacao, resultado contra-intuitivo quando se pensa em termos
de um deslocamento comum de um corpo segundo equagoes do movimento tipo Torricelli que

preve deslocamentos médios quadraticos escalando com o tempo do processo ao quadrado.

Como o movimento browniano é caracterizado por flutuagoes na velocidade da particula,
existe entao conforme mencionado anteriormente um coeficiente de difusao browniano associ-
ado a estas flutuagdes. De um modo geral coeficientes de difusdo anisotrépicos sdo expressos
em termos tensoriais, de modo que a difusividade associada ao movimento browniano pode
ser expressa em termos de um tensor de segunda ordem D, porém, devido a isotropia das
flutuagoes associadas ao movimento browniano, tém-se que D = DI. A magnitude do coefi-
ciente D depende da intensidade da agitacao molecular do fluido (associada & temperatura
do mesmo) e do grau de mobilidade da particula imersa no liquido. Baseado nesta idéia,

chamada aqui de teorema de equilibrio flutuacao-dissipacao, o coeficiente D é dado por
D =kpTM, (3.2)

em que kp é a constante de Boltzmann (kg = 1,38 x 10"2N.m.K~1) e M é uma matriz
associada a mobilidade da particula sélida, dada por

I
- 6mna’

(3.3)

em que 7 € a viscosidade dindmica do fluido e a é o raio da particula sélida. O coeficiente de

difus@o Browniana expresso em (3.3) é chamado de coeficiente de difusdo Stokes-Einstein.

Do ponto de vista numérico é importante saber modelar forcas de origem brownianas
a fim de se analisar o comportamento de suspensoes coloidais. O ponto de partida para a
obtencao da forca browniana que atua sobre uma particula nanométrica consiste na equacgao
diferencial estocastica de Langevin, dada por

dx? de  f,.(t)
w e w T T

(3.4)
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a equagao (3.4) consiste na aplicacdo do postulado da segunda lei de Newton na descri¢ao do
movimento de uma particula de massa m, ¢ representa o inverso do tempo de relaxacao da
particula (1/67na), « denota a posigao da particula e f,.(¢) é a forga randomica variando no
tempo associada ao movimento browniano. A solugao da equagao (3.4) é obtida pelo método

do fator integrante, que fornece

—Ct gt
u(t) = e _ ﬁ e f, (a)da, (3.5)

dt m Jo
a solucao fornecida na equagao (3.5) considera a existéncia de duas escalas de tempo distin-
tas, uma associada ao movimento da particula ¢ e outra associada a velocidade das flutuagoes
correspondentes ao movimento molecular (mais rédpidas, associadas a um tempo «). A de-
terminagao da forca f,(t) é feita utilizando-se duas hipdteses consistentes com observagoes
associadas ao movimento Browniano. A primeira delas consiste na admissao de uma isotropia
destas forcas e a segunda por uma falta de correlagao entre forgas randémicas em um instante
de tempo ¢ e um instante de tempo posterior . Em outras palavras diz-se que o movimento

browniano é caracterizado pela falta de memoria e isotropia nas flutuacoes de velocidade.

Estas duas hipdteses podem ser expressas matematicamente por

(fr(t)) =0
(fre) frt)) = Fo(t —1), (3.6)

em que F representa um valor tipico da intensidade da forga randémica browniana f,.(¢) desta
forma pode-se tomar uma média em cima das realizagdes ( ) e determinar a autocorrelacao
no tempo da velocidade de uma particula sujeita a movimento browniano, a partir da equagao

(3.5) e das hipéteses expressas em (3.6) tém-se

e—Ct ot
() = == [ F (@)da
(w(tyu(t)) = S 1 [TeCaeta’ (£, (a) f,(a'))dada, (3.7)

utilizando a condigao de falta de memoria, expressa em (3.6) tém-se

F

R(t—t) = (u(t)yu(t)) =e )m,

(3.8)

em que (t—t/) representa um intervalo de tempo no qual a for¢a browniana f,.(¢) sofre muitas
flutuagoes, mas a velocidade da particula u(t) é pouco alterada. A partir do principio da
equiparticao de energia sabe-se que a energia cinética da particula é dividida igualmente entre
seus trés modos de translacao (Russel et al. (1989)), em termos mateméticos este principio
é expresso por

m / k?BT
§<u(t)u(t ) = — 0 (3.9)

comparando as equacoes (3.8) e (3.9) no limite em que (¢t —t') — 0, obtém-se
F = 12mnakpT?$, (3.10)
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de onde pode-se concluir que a forca browniana escala com o raio da particula, enquanto
a forca peso escala com o raio elevado ao cubo. Isto explica porque agregados com mais
particulas sdo dominados pelo processo de sedimentagao diferencial, enquanto agregados me-
nores estdo mais sujeitos ao movimento browniano. Considere agora o trago da segunda

equacao expressa em (3.6):
(fr@t)- frt)) = 36mnakpTd(t —t ) = (6mna)(6kpT)o(t —t ), (3.11)

da equagao (3.11) pode-se inferir uma expressao para a forga browniana f,.(¢), dada por

™a 1/2
frt) = <W) ¢

Do ponto de vista numérico a equacao (3.12) pode ser utilizada para a modelagem de forgas

(3.12)

brownianas que atuam sobre uma particula nanométrica em uma suspensao coloidal. Nesta
expressao 07 representa um passo de tempo tipico Browniano, que em termos adimensionais
para utilizagdo em codigos computacionais pode ser expresso como uma fracdo do nimero de
Péclet e £ um vetor randémico unitario que pode ser gerado numericamente através de uma

rotina eficaz de geracao de ntmeros randomicos.

E importante falar que a intensidade da forca Browniana expressa em (3.12) é deter-
minada para uma particula isolada baseada no teorema da flutuacao-dissipacao utilizando
a matriz mobilidade para uma tunica particula livre da agao de outras. Para um sistema
composto por muitas particulas interagindo hidrodinamicamente e magneticamente outras
flutuagoes além daquelas impostas pelo movimento Browniano influenciardo o movimento
da particula e a express@ao em (3.12) ndo seria rigorosamente valida. Entretanto a escala
tipica para a ordem de magnitude desta forga Browniana expressa em (3.12) é comumente
utilizada como uma aproximagcao para a simulagao de suspensoes coloidais magnéticas (Oden-
bach, 2009), pois as propriedades importantes associadas a esta forga, expressas em (3.7) sao

satisfeitas utilizando a presente abordagem.

3.3 Formulacao para a modelagem do movimento de uma particula isolada

A presente analise possui como objetivo determinar o movimento de uma pequena particula
esférica, sujeita a forcas gravitacionais, viscosas e ao movimento browniano imposto pelas
moléculas do liquido base. A equacao dimensional que rege o movimento da particula é dada

pela segunda lei de Newton, expressa por:

J 4 6D\ /2
dt 3 oT

em que m denota a massa da particula, u é o vetor velocidade da particula, ¢t a varidvel

tempo, 1 é a viscosidade dinamica do fluido, a representa o raio da particula esférica, Ap
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¢é a diferenca entre a massa especifica do fluido e da particula, g é o vetor aceleracao da
gravidade, D é o coeficiente de difusao brownianaa de Stokes-Einstein, & representa um vetor
rand6mico unitario com distribuicao Gaussiana entre [—1, 1] que muda a cada passo de tempo
no qual a equagao diferencial estocéstica de Langevin (3.13), estd sendo resolvida e 7 é uma
escala de tempo tipica Browniana, que em termos adimensionais serd dada em fungao do
numero de Péclet, como serd visto em segoes posteriores. A equacao (3.13) quando resolvida
fornece a velocidade da particula em uma suspensao coloidal ao longo de toda a historia do
processo de sedimentacao. Lembrando que maiores detalhes sobre a modelagem das forcas
brownianas foram dados em segoes anteriores e que a intensidade desta é baseada no teorema
a flutuacao-dissipacao para uma particula isolada. Apds a solugao da velocidade da particula,
realizada numericamente através do método de Runge-Kutta de quarta ordem, a posigao da
particula é calculada utilizando o método de Euler aplicado a equagao (3.14)

ccli_atr: =u. (3.14)
Para a andlise proposta foram consideradas duas adimensionalizac¢oes da equacao (3.13). Na

primeira adimensionalizacao as seguintes escalas de velocidade e tempo foram utilizadas:

tD

ut'=— e t'=— 3.15
> 4 (315)
em que Us ¢é a velocidade de Stokes da esfera, desta forma a equagao governante do movimento

da particula adimensional é dada por:

St du* . .1 6 \Y?
B = u g +E<5T*> '3 (3.16)

em que St é o numero de Stokes, que representa uma relacdo entre escalas do tempo de
relaxacao da particula e do tempo convectivo do escoamento, e Pe o ntumero de Péclet,
associado a uma relagdo entre uma escala de tempo de difusdo browniana e uma escala de
tempo convectiva do escoamento. Estes parametros sao definidos por:

St = mUsz e Pe= Usa.
6mna D

(3.17)

A segunda adimensionalizagao utilizada no presente trabalho, baseia-se nas seguintes escalas

de velocidade e tempo:
L. u _ tbmua

= — t* 3.18
u i e p (3.18)
a equacao governante adimensional se torna entao:
du* 6 1/2
" :—u*+g*+<N ) &, 3.19
dt Pedr* (3.19)

em que Pe = Pe.St.
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3.3.1 Trajetérias relativas tipicas

A primeira anélise deste problema tem como objetivo determinar as trajetérias tipicas
para uma particula sem inércia, sujeita a acao da gravidade e a movimento browniano para
diferentes nuimeros de Péclet. Desta forma, a equacao governante adimensional é dada por:

* = *—i-i 0 1/25 (3.20)
=9 T e\ o ’ '

a figura (3.2) indica as trajetorias relativas tipicas para o movimento da esfera considerando

diferentes niimeros de Péclet. E possivel observar que para baixos valores de Péclet, a intensi-

Pe=0.01 Pe=0.1 Pe=1.0

Pe=10 Pe=100 Pe=1000

Figura 3.2: Trajetorias da particula para diferentes ntimeros de Péclet

dade dos kicks randomicos de moléculas do fluido base sobre a particula é muito grande e que
mesmo sujeita a acao liquida da gravidade, a particula nao consegue sedimentar e fica sujeita
ao movimento randémico tipico associado a um processo de difusdo Browniano. Conforme
o numero de Péclet aumenta o movimento deterministico imposto pelo campo gravitacional
pouco a pouco passa a dominar a dinamica da particula e a mesma passa a sedimentar, ainda
com alguns movimentos randomicos, mas estabelecendo uma tendéncia clara de sedimentar.
Para valores altos de Péclet o movimento browniano passa a ser desprezivel e o que se observa

é um movimento retilineo de queda livre.
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A fim de validar a eficiéncia do gerador de nimeros randémicos desenvolvido na cons-
trucao do algoritmo responsavel pela solucdao da equacao estocédstica de Langevin, a funcao
distribuicao de probabilidades do deslocamento médio da particula foi plotada e seu gréafico
é mostrado na figura (3.3). Todos os gréficos mostrados neste capitulo foram obtidos con-
siderando médias amostrais em cima de 50 realizacGes. Exceto os graficos que ilustram a

trajetéria de uma particula teste e o gréafico (3.4). A figura (3.3) mostra que o deslocamento

0.3

Pe=0.1

0.25

0.2

w— 0.15

0.1

0.05

L l I —— l L L
-0.8 -0.4 0 0.4 0.8

Deslocamento médio

Figura 3.3: Fungao distribuicao de probabilidade do deslocamento médio da particula
em uma determinada diregao. Os pontos representam os valores numéricos obtidos em

cima de varias realizacoes enquanto a linha cheia representa um ajuste gaussiano.

médio da particula, onde a média foi feita em cima de diversas realizacbes do movimento, se-
gue uma distribuicao Gaussiana. O Deslocamento médio da particula é nulo, ou seja, existe
igual probabilidade da particula realizar deslocamentos positivos e negativos em relagao a
um ponto de partida aleatério e a maioria dos deslocamentos ocorrem em torno desta média.
Esta distribuicao é coerente com o que se espera de uma particula sujeita ao movimento
browniano, que é de natureza probabilistica e isotrépica. A distribuicdo Gaussiana mostrada
em (3.3) mostra que a subrotina utilizada para a geragdo de nimeros randoémicos gera um
comportamento estatistico consistente de uma particula isolada sujeita a acao do movimento
Browniano. E importante falar que foi desenvolvida uma subrotina prépria em Fortran para
a geragao dos numeros randomicos utilizados em todas as simulagoes computacionais apre-

sentadas nesta Tese.

74



3.3.2 Efeito da inércia da particula em sua trajetéria

A fim de se verificar a influéncia da inércia da particula na trajetdria apresentada pela
mesma, foram realizadas duas simula¢Ges para o movimento de uma particula sujeita a mo-
vimento browniano com Pe = 0.1. Em um caso foi considerado St = 0, condicao de auséncia
total de inércia de particula, de modo que a particula responde instantaneamente a qualquer
pertubacao imposta por kicks randomicos das moléculas do fluido base e em outro caso foi
considerado um pequeno efeito de inércia de particula, com St = 0.1. A figura (3.4.b) ilustra a
grande diferenga no comportamento destas trajetorias. A consideracao de um pequeno efeito
de inércia faz com que a particula passe a perceber uma tendéncia de alteracao de movimento
apenas um certo tempo depois da aplicacao da forca randomica browniana, de modo que sua
trajetoria seja completamente diferente de um random-walk tipico, como mostrado na figura
(3.4.a).

z

FY

(a) (b)

Figura 3.4: Trajetéria de uma particula em movimento browniano com Pe=0.1 para
(a) St=0 e (b) St=0.1

3.3.3 Deslocamentos médios quadraticos

Einstein determinou que a média sobre as realizacoes do deslocamento quadratico de
uma particula em movimento browniano deve ser proporcional ao tempo de observacao e

determinou a constante de proporcionalidade, de modo que:
(2%) = 2Dt, (3.21)

em termos adimensionais, considerando a primeira adimensionalizacao mencionada, a equagao

a cima se torna simplesmente:
<x*2> = 21", (3.22)

a figura (3.5) ilustra a variagao de <x*2> com t* para diferentes nimeros de Péclet.
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Figura 3.5: Deslocamento médio quadratico para (a) Pe=0.1, (b) Pe=1, (c¢) Pe=10 e (d) ampliacdo
do comportamento observado para Pe=10. A linha cheia denota a teoria de Einstein expressa pela
equagdo (3.22), quadrados vazios denotam os valores numéricos obtidos em cima de vérias realizagoes
para deslovamentos em uma das direcoes perpendiculares & gravidade e o circulo preenchido denota

os mesmos valores numéricos obtidos para a direcao paralela a gravidade.

E possivel observar que em regimes de baixos Péclets, o comportamento do deslocamento
quadratico médio da particula varia linearmente com o tempo, conforme prevé a teoria de
Einstein do movimento browniano. Conforme aumenta-se o ntimero de Péclet este compor-
tamento passa a tender a uma parabola, conforme esperado para corpos em queda livre pela
equacao de Torricelli. E importante notar também que a constante de proporcionalidade para
o comportamento em baixos nimeros de Péclet coincide com a que era prevista pela teoria

de Einstein.
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3.3.4 Efeito da inércia da particula em sua velocidade média

A fim de verificar a influéncia da inércia no movimento da particula foram plotados os
comportamentos da relaxacao da particula para diferentes nimeros de Péclet. A adimensio-
nalizagao utilizada para esta anédlise foi a segunda, dada pela equagao (3.19). Os gréficos da
figura (3.6) ilustram este comportamento. E interessante notar que para o valor de Pe = 0.01
a particula com inércia consegue sedimentar, mesmo que de forma nao deterministica. Este
resultado ¢é diferente do grafico das trajetérias tipicas para uma particula sem inércia. E
interessante notar também que nas diregoes perpendiculares & dire¢ao da gravidade o tnico
comportamento observado é um ruido sem memoria em torno da média para baixos nimeros

de Péclet e um valor constante igual a zero para altos Péclets.
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Figura 3.6: Relaxagao da particula com St=0.1 para condigdao de (a) Pe=0.01 e (b) Pe=10. A
linha cheia representa a solucao da equacao diferencial do movimento de uma particula com inércia
sedimentando em um fluido viscoso em um escoamento com Re — 0 na auséncia de movimento
Browniano, os quadrados vazios representam a solugao numérica na direcao paralela a da gravide e os

circulos preenchidos denotam a solugao numérica em uma das diregoes perpendiculares & gravidade.

3.3.5 Funcao autocorrelagao de velocidades

A fim de verificar a correlagdo entre os kicks randémicos impostos numericamente a
particula na solucao da equacgao estocastica de Langevin, foi analisada a funcao autocorrelagao
de velocidades normalizada, expressa por:

(w' () (t + 7))
(w(T)u' (7))

esta fungao indica o quanto um evento esta relacionado a outro, em outras palavras ela informa

R(t) = (3.23)

o grau de correlacao entre dois valores quaisquer de uma variavel aleatéria. Sabe-se que o

movimento browniano é um processo sem memoria, no qual a velocidade da particula em um
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instante de tempo nao possui relacao com a velocidade da mesma em instantes posteriores, ou
seja, a velocidade da particula em um instante de tempo ¢ qualquer nao depende do histérico

do movimento. A figura (3.7) indica a descorrelagao total da velocidade da particula em
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Figura 3.7: Fungao autocorrelacio normalizada das flutuagoes de velocidade para (a) Pe=0.01,
(b) Pe=0.1, (¢) Pe=1 e (d) Pe=10. O quadrado vazio denota uma das dire¢des perpendiculares
a da gravidade enquanto o circulo cheio representa a direcao paralela a da gravidade. E possivel
observar que as flutuacoes de velocidade na direcao paralela a da gravidade nao se descorrelacionam
com o tempo para maiores Péclets, indicando um comportamento deterministico destas, causado pela

gravidade.

instantes de tempo superiores ao tempo de correlacdo, onde R(t) — 0 para regimes de
pequenos numeros de Péclet. A partir do momento em que o nimero de Péclet é grande
o suficiente para que o movimento deterministico de queda livre imposto pela gravidade seja
predominante sobre o movimento browniano a funcao autocorrelagdo tende a 1, indicando
uma correlagdo evidente entre a velocidade da particula em diferentes instantes de tempo,
em outras palvras, isto informa que a velocidade da particula passa a depender do histérico

do movimento, caracteristica conhecida de movimentos deterministicos.
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3.3.6 Tempo de correlagao

O tempo de correlagdo adimensional de um processo estocastico pode ser determinado

em termos da fungéo autocorrelagdo de velocidades normalizada. O mesmo é definido por:

Te(t) :/0 R(7)dr. (3.24)
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Figura 3.8: Tempo de correlacio do sistema para (a) Pe=0.01, (b) Pe=0.1, (c) Pe=1 e (d) Pe=10.
O quadrado vazio denota uma das diregoes perpendiculares a da gravidade enquanto o circulo cheio
representa a direcao paralela a da gravidade. E possivel observar que o tempo de correlagao na diregao
paralela & da gravidade nao satura com o tempo para maiores Péclets, indicando um comportamento

deterministico do sistema nesta direcao, causado pela gravidade.

E possivel observar pela figura (3.8) que o tempo de correlacao adimensional tende a
1 para condicoes nas quais este satura com o tempo. Este é o tempo necessario para que
0 processo contenha um numero suficientemente grande de eventos a fim de que alguma
estatistica de longo tempo associada a um processo nao deterministico possa ser inferida.

Nota-se também que nao existe um tempo de correlacao browniano na dire¢ao da gravidade
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para regimes de altos Péclets, visto que nestas condi¢cbes o movimento dominante é aquele

deterministico imposto pela aceleragao gravitacional.

A anadlise realizada neste capitulo teve como objetivo interpretar caracteristicas béasicas
do movimento Browniano ao qual particulas de tamanho nanométrico em uma suspensao
liquido-sdlido estao sujeitas devido aos encontros randémicos entre milhares de moléculas do
fluido base e as susperficies destas. Por mais que este seja um assunto bem conhecido na
literatura, uma validacao das implementac¢oes numeéricas associadas & quantificacao de forcas
e torques Brownianos a partir do comportamento fisico de uma tunica particula sujeita a este
tipo de forcas somadas ao arrasto viscoso é de fundamental importancia em um trabalho como
este, no qual pretende-se propor uma metodologia de simulacao computacional aplicdvel a
solucao dinamica do movimento de particulas magnéticas tanto em suspensoes de esferas de

tamanho micrométrico (nao-coloidais) quanto de tamanho nanométrico (coloidais).

O capitulo seguinte tem como objetivo interpretar alguns aspectos especificos sobre a
fisica de suspensodes magnéticas diluidas através da andlise do problema de duas particulas

sujeitas a interagoes hidrodinamicas e magnéticas, estas 1ltimas aplicdveis para forca e torque.

3.4 Uma breve discussao sobre as forcas transientes atuantes em uma

particula isolada

Antes de adicionar outras particulas ao problema que irdo gerar novas forcas de interacio
particula-particula, uma breve discussao acerca das forcas transientes que atuam em uma
particula isolada devido & interacao fluido-particula é importante. Essa discussao é baseada
no trabalho de Sobral et al. (2007) no qual os autores avaliaram a ordem de magnitude das
forgas de interacao fluido-particula que atuam em uma particula isolada sujeita & acao liquida

da gravidade.

A equagdo de Navier-Stokes, responsavel por reger o movimento de um fluido incom-
pressivel é dada por

)
P (8—1: tu- Vu> = —Vp+qV2u+ pg, (3.25)

através de um balanco do termo de pressao com cada um dos outros termos podemos notar que
uma particula imersa em um fluido esta sujeita a diversas forgas de interacao fluido-particula.
Ja foi visto em capitulos anteriores que a versao adimensional da equagao (3.25) utilizando
como escala tipica de tempo ly/ug, em que [y representa um comprimento caracteristico do
escoamento e ug uma velocidade tipica deste, é dada para um fluido ndo magnético por

ou 1 1

2
. == -— -2
5 +u-Vu Vp + RBV u + 9 (3.26)
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em que F'r representa o nimero de Froude, definido por Fr = gly /u% Note que diferente-
mente da adimensionalizacao utilizada no capitulo referente as Equacoes de Balanco desta
Tese, aqui o termo de gravidade nao se encontra dentro do termo de pressao e foi representado
explicitamente, pois o objetivo desta analise é discutir as forcas que atuam em uma particula

imersa em um fluido sedimentando sob a agéo da gravidade.

Deste modo para um escoamento em baixo niimero de Reynolds induzido pelo movimento
de uma unica particula, temos que os termos de difusdo viscosa de quantidade de movimento
e o termo de pressao se balanceiam, desta forma via andlise de escala é possivel determinar
uma escala tipica para forca de arrasto atuante na particula devido ao escoamento induzido.
Esta forga é dada por fs ~ nlpu, neste contexto o sub-indice s denota a forca de arrasto
de Stokes, ja que para uma particula rigida esférica, Stokes determinou analiticamente a
expressao para esta forga de arrasto, dada por fs = 67nawv, em que v representa a velocidade

do centro de massa da particula.

Realizando um balanco entre o termo nao linear w - Vu e o termo de pressao, obtemos
uma escala tipica para a forca atuante em uma particula fluida devido a inércia do fluido,
dada por fo, ~ ploug Esta forga associada ao termo de inércia é nao linear em termos da
velocidade e fortemente dependente da geometria do corpo inserido no escoamento, ja que
escala com l(Q] . Oseen (1910) determinou analiticamente a expressao para esta forca para
condigoes de nimeros de Reynolds O(1). Esta forga é dada por

9
fo= Zwa2p|fv|'v. (3.27)

Considerando agora um balango entre o termo transiente e o gradiente de pressao, podemos
obter uma escala tipica para uma forca atuante na particula dependente de uma escala
de tempo 7, tipica do movimento da particula, dada por fr, ~ plg’uo /Tp-  Resolvendo
o escoamenot potencial em torno de uma esfera (Batchelor, 1967) esta forga transiente é

chamada de arrasto de massa virtual e é dada por

2

dv
Fmo = gma’p—

- (3.28)

Entretanto uma outra forca de arrasto transiente surge devido a interagao fluido particula.
Esta forca foi determinada por Basset (1888) desprezando o termo de inércia nao linear e
pode ser calculada utilizando tanto harmonicos esféricos quanto transformadas de Fourier e

é dada por
d 2
\/—/ s (3.29)

esta forga estd associada a toda a histéria do processo de aceleracao da particula ao longo
de um fluido viscoso e representa um arrasto de meméria ao qual a particula estd submetida
devido a termos de inércia transiente do fluido. Finalmente a particula ainda esta sujeita a

uma forca de empuxo liquido gravitacional que leva ao processo de sedimentagao, responsavel
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pela geracao das outras forgas de interacao fluido-particula e pelo proprio escoamento indu-
zido. Desta forma a segunda lei de Newton, representando o movimento de uma particula

isolada imersa em um fluido viscoso é dada por

dv

9 2 d td 1 4
m— = 6mnav + ZTI’GQp lv|v + gwa?’pd—z + 6a2\/7rp77/ Y
0

ik ¢ + LN (3.30)
dt i—ct —C 3 —P9

dt

Em um trabalho recente, Sobral et al. (2007) fizeram um estudo detalhado acerca da ordem
de magnitude de cada uma das forgas expressas na equagao (3.30). Neste trabalho os autores
verificaram que conforme a razdo de massa especifica p;/ps aumenta, em que ps denota a
massa especifica da particula e p; representa a massa especifica do fluido, a importancia
relativa das forcas de Oseen (1910), arrasto virtual e Basset (1888) diminui em relacdo ao

arrasto de Stokes.

Neste trabalho qualquer efeito de inércia do fluido serd desprezado, ja que as particulas
magnéticas se movimentam em regimes de baixos nimeros de Reynolds, de modo que os
termos associados ao arrasto de Basset (1988), Oseen (1910) e massa virtual serdo de pequena
importancia, apenas o arrasto de Stokes serd considerado. Além disso em alguns casos serd
considerado um pequeno efeito de inércia de particula, St < 1, porém diferente de zero. E
importante falar que podemos considerar Re — 0 com St # 0. A relagdo entre a inércia
da particula e a inércia do fluido, representada aqui pelos ntmeros de Stokes e Reynolds

respectivamente é dada em termos de escala por

St ps
=B 3.31
Re ™ oy (3.31)

como para suspensdes magnéticas a razao de massa especifica é O(10), podemos ter por
exemplo St ~ 0.1 com Re ~ 0.01, que em termos praticos é extremamente pequeno, de modo
que apenas o arrasto de Stokes domina a interagao fluido-particula. E importante falar que
tudo isso é véalido para uma particula isolada. Para um sistema com muitos corpos a interacao
hidrodinamica entre as particulas é um mecanismo muito importante e serd considerada em

secoes futuras.

Em todos os momentos ao longo das préximas segoes qualquer pequeno efeito de inércia
a ser considerado serd exclusivamente da particula e nunca do fluido, de modo que qualquer
efeito de arrasto transiente proveniente da inércia do fluido nao sera considerado. Essa
desconsideracao nao invalida nenhum resultado obtido, ja que em termos préaticos a massa
especifica das particulas que compde uma suspensao magnética costuma ser da ordem de 7
vezes a massa especifica do fluido base. Desta forma é possivel ter um pequeno efeito de

inércia de particula sem efeitos de inércia do fluido.
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Capitulo 4 PROBLEMA ENVOLVENDO DUAS
PARTICULAS

4.1 Descricao matematica

O estudo do problema de duas particulas é de extrema importancia para se compreender
a fisica de suspensoes coloidais magnéticas diluidas, nas quais as interagoes magnéticas e
hidrodinamicas entre pares de particulas dominam. A realidade fisica a ser estudada consiste
em duas esferas de diferentes didmetros e massas especificas, imersas em um fluido viscoso
interagindo magneticamente, considerando efeitos de inércia de particula (St # 0) e efeitos
Brownianos devido ao tamanho reduzido das particulas estudadas. Um desenho esquematico

do sistema estudado é mostrado na figura (4.1). Com base nessa realidade fisica a equagao

Figura 4.1: Esquema do problema de duas particulas

que descreve o movimento de cada particula é dada por

du; 4 4 6D, "/

mi—= = Apiggmai + 6mnay <F> £+ fr1t fm, (4.1)
du 4 6D\ "/

m2d—t2 = APQQgﬂ'a% + 67nas <5—7_t> £+ fn2 + fm, (4.2)

em que a equagao (4.1) representa o movimento da particula 1 e a equagao (4.2) diz respeito

a particula 2. Nesse caso, tém-se que

Apr=p1—ps e Apy = p2 — py, (4.3)



em que py representa a massa especifica do fluido. Adimensionalizando as equagoes (4.1) e
(4.2), utilizando como escala de velocidade a velocidade de Stokes da esfera 1 e como escala

de tempo a relagao a;/Us1, as equagoes adimensionais para as duas esferas se tornam

du; 1/2

Stg =g+ <@> E+ fpi+ T (4.4)

1 duy 1 1 6 \Y2 .
)\—IB?)StE = WQ*'W (W) E+ frat fr (4.5)

em que A
a1 P1 P1

D el 4.6
b as P2 7 Ap2 (46)

nas equagoes (4.4) e (4.5) os parametros adimensionais sao determinados utilizando como
referéncia a esfera 1. As forcas por interacoes hidrodinamicas dependem somente da confi-
guracao das esferas e um estudo detalhado a cerca das forgas que atuam nas esferas devido
a interagoes hidrodinamicas é dado por Jeffrey e Onishi (1983). Neste estudo o método das
reflexoes foi utilizado para se determinar com precisao as forcas que atuam em cada uma das
esferas devido a interagoes hidrodinamicas e maiores detalhes sobre a determinagao destas

forgas podem ser encontrados na segao (4.1.2) da presente tese.

4.1.1 Forcgas magnéticas

Considere um pequeno elemento de uma substancia polarizada magneticamente sujeita

a aplicacdo de um campo magnético externo conforme ilustrado na figura (4.2).

Consideraremos nesta andlise que o vetor magnetizacdao M encontra-se alinhado com
o eixo de simetria do elemento na direcdo d. Este material magnetizado é submetido a um
campo magnético externo H(, de modo que polos magnéticos de densidade ps = poM surgem
em mesma quantidade e com sinais opostos nas areas laterais a. E importante lembrar que
um monopolo magnético é uma estrutura fisica inexistente, e isto é uma consequéncia direta
da lei de Gauss do magnetismo, desta forma qualquer elemento infinitesimal magnetizado
possui como estrutura magnética mais simples possivel o dipolo magnético. Pela figura (4.2)
nota-se também que um elemento infinitesimal de volume é dado por 6V = agd. Como o
campo magnético externo aplicado pode ser interpretado como uma forca magnética por polo

magnético, tém-se que a forca sobre o elemento infitesimal é dada por
—Hgpsag + (HO + 5H0) psaq = 0Hgpsag, (4.7)

em que 0 H j representa a variacao do campo externo aplicado ao longo da direcao d. Pode-se

escrever o termo 0 Hgy como
d

SHy = (d-V)Hy = <M> (M - V) Hy, (4.8)
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Figura 4.2: Forcas magnéticas devido a aplicacao de um campo magnético em um

pequeno elemento magnetizado

desta forma tém-se

M

mas o momento de dipolo magnético é definido por m = pgaqd = poMagd, de onde se conclui

d
OHpsaq = psaq <—> (M -V)H,, (4.9)

que ps = poM, combinando a defini¢do do momento de dipolo magnético com a equacgao (4.9)

tém-se que a forga por unidade de volume que atua sobre o elemento é dada por

A deducao de um torque magnético que age sobre o elemento magnetizado na presenca de um
campo externo ¢ feita de maneira analoga. Neste caso consideramos que o campo magnético
imposto é uniforme espacialmente, de modo que éHg = 0. Considerando que um vetor r;
¢é definido na fase sul do elemento e um vetor ro na face norte, de modo que r9 = r1 + d,

tém-se que o torque é dado por
0T = psay (—7“1 X Hy+ 19 X Ho) = psaqgd X Hy, (4.11)

como psaqgd = oMV, tém-se que
T,

W = /,LOM X HO (412)

a equagao (4.12) estabelece que quando o vetor magnetizagdo encontra-se alinhado com o
vetor campo magnético o elemento encontra-se na auséncia de torques magnéticos. As
expressoes (4.10) e (4.12) estabelecem as forgas e torques magnéticos que atuam sobre

particulas magnéticas imersas em um fluido base devido & interacdo entre o momento de
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dipolo magnético da particula e um campo externo aplicado. Porém, em suspensoes coloi-
dais magnéticas, as particulas interagem com um campo externo aplicado e com as outras
particulas que compoe a suspensao. Veremos agora como determinar o potencial de interagao

entre momentos de dipolo magnéticos.

Quando um pequeno elemento de matéria é polarizado um polo magnético positivo surge
em uma das extremidades e um polo negativo na outra, por definicao este pequeno elemento
forma um dipolo magnético, que € a estrutura magnética mais simples possivel de ser formada,
ja que a lei de Gauss do magnetismo garante a inexisténcia de um monopolo magnético.
Considere a figura (4.3), onde a orientagdo do momento de dipolo ilustrado é representada

pelo vetor d.

Figura 4.3: Campo magnético devido a presenca de um dipolo magnético

Adotando a idéia de que o campo magnético no ponto P devido & presenca do dipolo

pode ser encontrado utilizando o principio da superposicao e utilizando a lei de Coulomb,

temos que
PsQqd [ —T1 T2
H(r)= — +—=1, 4.13
r) = 2 (2 22 (113)
além disso, por consideracoes geométricas, sabe-se que 71 = 1/2d+ 71 e 7o = —1/2d + r. No

limite em que d < r uma boa aproximacao para as distancias r; e ro é dada por
d
r1w7°+§cos«9 e 7"2%7"—50080, (4.14)

expandindo 1/r$ utilizando o teorema binomial, tém-se
1 d ! d -
— & | 7+ - cost =— |1+ ;cost 3
Ty 2r Ty 2 Ty
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de forma andloga para 1/73 tém-se
1 1 3d
— =~ — |14+ —cosf 4.16
3 < + 5, CO ) , (4.16)

desta forma

PsQd 1 3d 1 3d
= ——d— - — —=d 1+ —cosf 4.1
H(r) P K 2d 'r) <1 5. C08 9> + < 5 +r + 5. C08 . (4.17)

simplificando a equagao (4.17) e tendo em mente que d-# = cos 0, ps = uoM e V = aqd,

tém-se

H(r) ~ i{Z, [~a+3(d-)#]. (4.18)

Considere dois dipolos magnéticos com volumes Vi e Vo e magnetizacoes M1 e Mo

respectivamente, separados por uma distancia r, conforme ilustra a figura (4.4).

My, Vs

(2)

(1)

M 1 V1
Figura 4.4: Interacao entre dois momentos de dipolo magnéticos
Como demonstrado anteriormente a forca por unidade de volume que atua sobre um

elemento de dipolo magnético devido a aplicacao de um campo externo Hy é dada pela

equagao (4.10), que pode ser reescrita utilizando a definigdo de momento de dipolo magnético

da forma
fm=(m-V)H,, (4.19)

utilizando a identidade vetoridal dada por

(m-VYHy=V (m-Hy) —Hy-Vm—m x (Vx Hy)—Hyx(Vxm), (4.20)
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para o caso de m constante, temos
(m-VYHy=V (m-Hy) —m x (V x Hy), (4.21)
sabe-se que no limite magnetoestatico V x Hgy = 0, desta forma
fmn=V(m-Hy =-Vo,, (4.22)

com

®,, = —m - Hy,. (4.23)

Utilizando (4.18), o campo magnético que o dipolo 2 sente devido a presenca do dipodelo 1

é dado por
My,

Amy3

combinando a expressao (4.24) com a equagao (4.23) e utilizando a relagdo mo = poMoVa =

Ho(r) [—dl +3 (d} : f-) f-} , (4.24)

woMoVy Cig , tém-se

®,, = % [cil cdy—3 (d1 - f-) (d} - 7‘)] . (4.25)

As forgas por interacao magnética sao determinadas entao a partir do calculo do gradiente
do potencial de interacao entre dois dipolos magnéticos e apds o processo de adimensiona-

lizagao a mesma é dada por

* qI'I’)’L A~ A~ ~ ~ ~ ~
Fm=—1 D (di-dj) Ty + (di - 7ig) dj + (dj - Tig) di = 5 (di - Ty5) (d - Tig) 73]
i i)
+ [pmd; - VR, (4.26)

em que ¥, e ¢, constituem parametros magnéticos, dados por

2
Homy
=_‘- ¢ 4.27
8m2naiUs (427)
e
mqHy
= 4.28
pm 67777a%U5 ( )

A forga de interacdo campo-particula, dltimo termo da equagao (4.26) é obtida pela
determinagao do gradiente do potencial de interagao magnética entre o campo externo e uma

particula ¢ da suspensao, dado por
\I’mh = —,U,()miHo (dl . fL) (429)

Maiores detalhes sobre a obtencao do potencial de interacao campo-particula sao dados em
Rosensweig (1985) e sobre o processo de obtencao da equagao (4.26) podem ser encontrados

no Apéndice B desta Tese. A equacao que descreve o comportamento da velocidade angular
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de cada particula ao longo do processo evolutivo de sedimentagdo consiste na equacao do
momento da quantidade de movimento. Em termos dimensionais esta equacao é dada para

as particulas 1 e 2 respectivamente por

d 6D, /2
e —8mnaiw + 8mnai s £+ Tm, (4.30)
dt oT
dUJQ 6Dr2 1z
JQW = —87‘(77@%(—01 + 871'77@% (5—> 5 + Tm7 (4'31)
T

nesta formulagdo ndo sdo considerados torques por interacées hidrodinamicas. Utilizando
como escala de referéncia para a velocidade angular a relagao U /a; e como escala de tempo

a relagao a1 /U,y da esfera 1, tém-se que o sistema de equagoes adimensional é dado por

dw1 6 1/2 *

StRW = —W1 + PeR(S'T é + Tm (432)

1., dws 1 1 6 \'/? .
@St}%? = —EQJQ + W <?R67_> 5 + Tm’ (4.33)

em que
J1 ai 4

=== = 4.34
v=p=g=p (434)

representa a relacdo entre o momento de inércia polar das esferas 2 e 1 respectivamente. O

torque magnético adimensional é dado por

3V, 1 N ~ -~
7= ; [—§<di x dj>+<dj-mj><di-m>] + [om (i x )], (4.35)

Maiores detalhes do processo de obtencgao da equacao (4.35) sao dados no Apéndice B

desta Tese.

4.1.2 Construcao dos tensores resisténcia para o problema de duas particulas

esféricas bidispersas

Esta segao tem por base o trabalho de Jeffrey e Onishi (1983). Neste trabalho os autores
determinaram os tensores resisténcia e mobilidade para duas esferas de diametros diferentes
que interagem hidrodinamicamente. O ponto de partida da analise é fundamentado na li-
nearidade das equacoes de Stokes. Esta linearidade implica que a for¢a hidrodinamica que
age sobre uma esfera na presenca de outra é proporcional a velocidade da esfera que gera o
disturbio. A relacdo de proporcionalidade consiste no tensor resisténcia que acopla o efeito

da velocidade de uma esfera j na forca hidrodinamica que age sobre uma esfera i e vice-versa.
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Em outras palavras pode-se escrever:

Fy Ay A2 Bu B up —u>(xy)
F A A B B ug — u>(x
> | _ . 21 Age Boy Ba 2 (x2) . (4.36)
Ty Bii B2 Ci1 Cio 21 —-Q
Ty Ba1 By (a1 Co 2y —Q

Na equagao (4.36) cada termo da matriz 4 x 4 é na verdade um tensor de segunda ordem.
A matriz resisténcia é simétrica e isto é uma consequéncia direta do teorema reciproco de
Lorentz. Os elementos desta matriz obedecem certas condigoes de simetria, algumas que
se aplicam a particulas de qualquer geometria e outras que surgem como consequéncia do
problema de duas particulas esféricas. Estas relacoes de simetria podem ser expressas em
notacao indicial como:

b
A=A B =B cY=cr (4.37)

Na equacao (4.37) os indices inferiores se referem aos indices utilizados na notagao indicial
e indicam que A, B e C sédo tensores de segunda ordem, enquanto que os indices superiores
identificam a posicao que estes tensores ocupam na matriz resisténcia. As relagoes de simetria
expressas em (4.37) independem da geomtria das particulas. As préximas relagoes de simetria

estao relacionadas a geometria do problema de duas particulas esféricas, sao elas:
Rop(r,a,b) = Riz_q)3-p) (-7, ba), (4.38)

em que R representa qualquer tensor de segunda ordem que constitui a matriz resisténcia, r
¢é a distancia entre os centros das esferas, a representa o raio da esfera 1 e b o raio da esfera
2. Cada tensor na matriz resisténcia é axisimétrico com relagdo ao vetor r, sendo assim,
Brenner (1963,1964) deduz que estes tensores podem ser expressos em termos de no maximo
duas fungoes escalares. Assim, os tensores A, B e C sao expressos em termos de fungoes
escalares e de combinacoes do tensor identidade com o diddico 77 em que T representa o

vetor r normalizado, da seguinte forma:

A = X{GTiTs + Yy (8 — i) (4.39)
= _

Bf = B} = Yiheijirn (4.40)

o = XSaPiy + Yo (01 — iFy) (4.41)

O préoximo passo consiste na adimensionalizacao dos tensores que compoe a matriz resisténcia.
Jeffrey e Onishi (1983) adotam a adimensionalizagao proposta por Batchelor (1976) em que

os tensores adimensionais sao dados por:

Aypg=—"__ By=—F - Cup=—2_. 4.42
? 7 3 (a+b) P ot (a+b)? P (et b) (4.42)
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Os tensores adimensionais sdo expressos em termos de fungoes escalares adimensionais. As
funcoes X4 B Y ,YB 0B X¢ ag € O% dependem da distancia entre o centro das esferas adimen-

sional e da razao entre os diametros das esferas, estes parametros sao definidos como:

2r b
— _ = 4.4
TS A a’ (4.43)

tendo definido todos os parametros do problema, as condigoes de simetria anteriormente

expressas fornecem:
A -1
X35(,0) = Xja(5,) = X{z_aya—p) (s: A1) (4.44)
A -1
Yaﬁ(S’A) Yﬁa(s )‘) (3 a)(3-p )(Sa)‘ ) ( )
Ya6(87 )‘) = _}/'(3701)(37[3) (87 )‘_ ) (446)
C C C -1
Xop(s:A) = Xjgo(s,A) = X(3—o¢)(3—6)(5a)‘ ) (4.47)
C -1
Y5(s,0) = Y5, (,0) = Y§ g (s A7H). (4.48)
Utilizando uma variante do método das reflexdes, denominada twin multipole expansions,
Jeffrey e Onishi (1983) determinaram as funcoes escalares para montagem dos tensores re-
sisténcia nos limites assintéticos em que as esferas encontram-se separadas por uma distancia
muito maior que o raio de uma das esferas e no limite assintético em que ambas encontram-se
préximas utilizando teoria da lubrificacdo. A equagdo (4.36) fornece uma relagdo entre as
forcas e torques por interacao hidrodinamica atuantes em ambas as esferas devido ao mo-
vimento translacional e rotacional das mesmas. O modelo utilizado na presente tese para
estudo da dinamica de suspensoes magnéticas diluidas com interagoes hidrodinamicas consi-

dera apenas forcas hidrodinamicas devido a interacao entre o movimento translacional das

esferas, de modo que a equagao (4.36) para este caso se torna
F; A A U
1) _ . 11 12 L (4.49)
5 Axy Ag Uz
Um resumo do resultado obtido por Jeffrey e Onishi (1983) é dado por:

Esferas separadas - Interacao hidrodinamica far field

XA (s, ) Zf% (14 N)~2ks—2k, (4.50)
Xib(s,2) 17 Zf2k+1 14 \)2rtgm2kl (4.51)
Yii(s,\) Z For(N) (1 + X))~k s™2k, (4.52)
Yis(s,\) BRI Zf%—f—l L4 A) 2Rt 2h (4.53)

em que as fungoes fr(\) podem ser obtidas das tabelas (4.1) e (4.2).
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fol il | o | S| fo | o | fs | Jo o Ju
1|1
A 319 |-4|-2 16
A2 27 | 81 | 72 | 108 | 288 | 576 | 1152 | 2304 | 4608
A3 —4| 36 | 243 | 281 | 1620 | 4848 | 9072 | 20736 | 46656
A 72 | 648 | 1515 | 5400 | 14752 | 42802 | 108912
AP 144 | 1620 | 4524 | 26163 | 115849 | 269100
A6 288 | 3888 | 14752 | 76176 | 319899
AT 576 | 9072 | 39264 | 269100
AS 1152 | 20736 | 108912
A? 2304 | 46656
NG 4608

Tabela 4.1: Funcoes utilizadas no célculo das funcdes resisténcia X{} e X{5

Esferas proximas do contato - Teoria da lubrificagcdo

Para esferas préoximas do contato as fungoes resisténcia sao dadas pelas equagoes:

X =g+ (M) Ime + AN (N) 4+ gs(MEIn T + L (V)€ + 062 In€),

Xty = 5 [n 6T + e - G0 At +

A
3 [meme - SN e+ 0@ (s

Vil = g+ AN () + (Mg (4.55)

Vi = TSt = (14 0) AL + g5 (e (4.50)

em que £ representa a distancia entre as superficies das esferas adimensional, dada por

2(R—a—0)

4.57
a+b ( )

¢ =

)

em que R é a distancia entre os centros das esferas adimensional. As fungoes g1(\), g2(A),

93(N), 94(N\) e g5(A\) sdo dadas por:

gi(\) =222 (1 +\) 73 (4.58)
gp(\) = %)\ (T+7A+X) (1+0)7° (4.59)
g3(\) = 1 (1+ 18\ — 2002 + 18M\° + \*) (1 + M) 7° (4.60)
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fo Al || fa) fs | fo | fr | fs | fo 1o fu
1|1
3 9
A 2191216 4
A2 L8854 ) 144 | 279 | 576 | 1152 | 2304
243 1241 1053 4261 7857
A3 2 | 18| 28 | 12| 1088 ) 4L ) qq34 | BT 7128
24 63 81 19083 12639 60443 98487 22071
2 128 256 32 16 2
)\ 72 1053 —117 766179 10548393 2744505
3 8 512 1024 128
6 60443 67617 95203835
A 144 | 658 | % 0 e
—351 2744505
A7 288 | 1134 : X
A8 576 | 3888 | 2T
A9 1152 | 7128
)\10 2304

Tabela 4.2: Funcoes utilizadas no calculo das funcoes resisténcia Y] e Y{5

4
ga(\) = 1—5)\(2+)\+2)\2) (1+N)7° (4.61)
2

95(\) = = (16 — 451 +58\% — 4503 +16)%) (1 +\)7° (4.62)

as fungoes A{(l, A{g, L{(l, L{g, A%/l, A{z sao funcoes de A e encontram-se disponiveis em
Jeffrey e Onishi (1983).

Esferas com separacao arbitrdria

A determinacgao de forgas por interagoes hidrodindmicas em dois limites assintdticos dis-
tintos exige uma andlise da distédncia entre as esferas na qual se utilizard uma ou outra
expressao. A fim de combinar a formulacao utilizada para grandes e pequenas separacoes,
Jeffrey e Onishi (1983) escrevem os termos singulares em funcao de s de modo que o compor-
tamento das interacoes far-field se torne muito fraco quando as esferas encontram-se proximas
e de modo andlogo o comportamento das interagoes near-field decaia conforme as esferas vao
se distanciando. Desta forma os autores propoe expressoes para a determinacao das fungoes
escalares Xﬁ, Xﬁ,Yﬁl e Ylé, validas para separacoes arbitrarias em funcao da razao de den-
sidade A e da distancia entre as superficies das esferas adimensional s. Os valores das fungoes
X31,X45, Y51 e Yi3 sdo determinado com base nas relagdes de simetria descritas anteriormente.
As expressoes para estas funcoes validas para separacoes arbitrarias entre as esferas sdo dadas

por:
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X4 =g (1- 4372)_1 —goln(1-4s?) —g3 (1 —4s?)In (1 —4s72) + fo(\) — ¢
+ Z [27m (1+ )\)*m fm()\) — g1 — 2m*192 + 4m71m1—193] <§>m (463)

m=2,m=par

1 42 A\t s+ 2 4 s+ 2 g3
SN xA =g (1-2) —gm(iTZ 1- 21 4%
2( ) Xia Sgl< S2> 92D<8_2>—|—93< s2> n<8—2>+ s

0 2N (N — g1 — 2m s+ dm ] <§>m (4.64)

m=1m=impar

Vil = =gl (1 457%) = s (1= 457%) I (1= 4572) + o)

oo

+ Z 27" (1 + A" frn(N) = 2m g + 4m'my g (%)m (4.65)

m=2,m=par

s+ 2
s—2

1 s+2 -
—5(1—%)\)}/1’%:92111(@)—|—93(1—4s 2)lm(

+ Z [Q*m (L+XN)"" f(N) —2m ™ go + 4m*1m1—193] <§>m (4.66)

m=1m=impar

> —|—4‘q35_1

em que

mi = —20ma2 + (m —2) (1 — dm2); (4.67)

Utilizando esta metodologia de determinacao das fungoes escalares Xﬁ, Xﬁ, Xé, Xé%,
Y4, Y{3, Y5 e Y3 é possivel construir as forcas por interacdes hidrodinamicas que atuam

nas esferas 1 e 2, de modo que os termos f7; e fo das equacoes (4.4) e (4.5) sao dados por

Th = (ﬁz——;l> [A11 - u1 + A1z - u2], (4.68)
fro = <ﬁ2——;1> [A21 - u1 + A2z - u2], (4.69)

o termo (8 + 1)/2f consiste em um termo que compatibiliza a adimensionalizacdo adotada
por Batchelor (1976) para o cdlculo das forgas hidrodindmicas com a adimensionalizagao
adotada no presente trabalho para a determinacao das equagoes governantes do movimento

das esferas 1 e 2.

4.2 Trajetorias relativas

A fim de se avaliar a influéncia das interacoes magnéticas entre as esferas na quebra

da reversibilidade cinemética das trajetorias relativas tipicas do movimento, foram definidas
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duas possibilidades tipicas para as configuracgoes iniciais dos momentos de dipolo das esferas
1 e 2. Nesse contexto a esfera chamada de esfera 1 é posicionada inicialmente na posicao
X1 = (X{°°,Y] %, Z7%°), enquanto que a esfera 2 ¢ referenciada como esfera de teste e é
colocada em todas as simulacGes em uma posigao inicial na origem do sistema de coordenadas
cartesiano, a posicao da esfera 2 é definida como Xo = (X, °°,Y; >, Z;°°) = 0. A posicao
inicial da esfera 1 varia de acordo com o caso teste analisado dentro de uma malha retangular
de posicoes possiveis definida no plano XY no intervalo —5 < X7 <5e —5 <Y <5,
para valores de Z; *° variando também de acordo com o teste realizado. Ao longo desta segao
o sentido positivo do eixo Z foi adotado como sendo no sentido da aceleracao da gravidade,
portanto nos casos em que a esfera 1 estiver localizada acima da esfera 2, o sinal da posicao

inicial Z; *° serd negativo.

Com relacao as condigbes iniciais dos momentos de dipolos das esferas 1 e 2 aborda-
das neste trabalho, ambas as particulas possuem vetores momento de dipolo unitarios com
diferentes possibilidades de direcao de acordo com a configuracdao 1 e 2 representada gra-
ficamente na figura (4.5). O vetor momento de dipolo da particula 2 é mantido sempre
igual a do = (1/v/2,1/4/2,0). J& para a particula 1 foram definidas duas configuracoes
possiveis para o valor inicial do vetor momento de dipolo desta. Na configuracao 1, te-
mos que di = (1/v/2,1/v/2,0) = da, enquanto que na configuracio 2, temos dy = —dy =

(=1/v2,-1/1/2,0).

@ | (b)

Figura 4.5: Representacao gréfica das possibilidades de configuragoes iniciais para os
momentos de dipolo das particulas 1 e 2. A figura (a) representa a configuragao 1 e a

figura (b) a configuragao 2

Os momentos de dipolos das particulas 1 e 2 foram definidos desta forma para que se

possa estudar tanto configuragoes atrativas quanto repulsivas, ja4 que materiais magnéticos
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com momentos de dipolo com sinais opostos tendem a se atrair enquanto com momentos de
dipolos de mesmo sinal tendem a se repelir. No presente contexto de suspensoes magnéticas,
como consideram-se torques induzidos por interacoes magnéticas entre as esferas e a equagao
do momento angular de cada particula é resolvida numericamente, esta tendéncia a atracao ou
repulsao nao é deterministica, ja que ao longo do movimento as esferas podem estar livres para
girar em torno de seus respectivos centros de massa, desorientando quaisquer configuragoes
iniciais de dipolos pré-estabelecidas. A figura (4.6) ilustra uma simulacao tipica na qual pode-
se observar tanto o movimento linear quanto angular das duas esferas ao longo do processo de
sedimentacao diferencial na presenca de interacées hidrodinamicas e magnéticas para forca
e torque. E possivel notar que nesta simulagao tipica a esfera 1 chega a possuir um desvio
angular em relacao a sua posigao inicial de aproximadamente 7 radianos apds interagir com a
esfera 2. A dinamica de agregacdo e dispersao hidrodinamica devido & interacoes magnéticas
em sistemas diluidos é um fenémeno fortemente nao linear e depende na verdade de varios
fatores como a posicao inicial das esferas, a configuracao inicial de seus momentos de dipolo,
a intensidade dos parametros adimensionais como ¥,,, St e Sti e é fortemente dependente
do movimento translacional e rotacional das particulas, conforme serd mostrado em detalhes

mais para a frente.
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Figura 4.6: Simulacao tipica da sedimentacao de duas particulas considerando a con-
figuragao 1,5t = 0.1 e ¥,, = 100. A posicao inicial da particula 1 foi definda como
X{=1LY>"=1eZ;>=-50

O primeiro resultado de trajetorias relativas tipicas apresentado € ilustrado nas figuras
(4.7.a) e (4.7.b)

Diversos estudos, como Batchelor e Green (1972), Breedveld e Levine (2003) e Cunha e
Hinch (1996), mostram que duas particulas esféricas rigidas, livres de inércia, nao polarizadas

(U,, = 0), sem efeitos de rugosidade superficial submetidas a um processo de sedimentagao em
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-40 -20 0 20 40 60 80 100 120

Figura 4.7: Trajetérias relativas para Stg = St = 0.1 para diferentes valores de ¥,,,: 0
(linha cheia grossa), 10 (linha tracejada longa), 100 (linha tracejada curta) e 200 (linha
pontilhada). A figura (a) mostra resultados para configuracdo 1 e a figura (b) para a

configuracao 2. A posicao inicial da particula 1 foi X; > =Y =3 e Z;°° = =50

baixo nimero de Reynolds, estao sujeitas ao principio da reversibilidade cinematica e possuem
trajetérias relativas reversiveis, como consequéncia direta da linearidade das equacoes de
Stokes. Este mesmo principio se aplica a duas particulas nas mesmas condigoes, livres da agao
liquida da gravidade (neutrally buoyant), submetidas a um cisalhamento simples. Nas figuras
(4.7.a) e (4.7.b) observa-se que mesmo para o caso no qual nao existe interagdo magnética
entre as esferas, ou seja no caso em que ¥,, = 0, as trajetérias relativas das particulas
apresentam um ligeiro desvio, em torno de 1% em relagao a trajetéria relativa totalmente
reversivel. Isto acontece porque considera-se nesse caso particulas com um pequeno efeito de
inércia (St = Stg = 0.1), isto leva a um pequeno atraso na resposta das particulas as forcas
reversiveis produzidas por efeitos de lubrificacao viscosa. Este pequeno atraso no tempo de
resposta pode ser interpretado como um tempo de relaxacao da particula adimensionalizado
por uma escala de tempo de difusao viscosa de quantidade de movimento, que é a prépria
definigao do niimero de Stokes, que neste caso é pequeno, mas nao nulo. Risbud et al. (2013)

em um estudo recente mostraram e exploraram em detalhes essa quebra de reversibilidade
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devido a inércia da particula, neste caso os autores nao estavam interessados na quebra de

reversibilidade devido ao efeito de interacdo magnética, como no presente trabalho.

E possivel notar para ambas as configuragoes iniciais de momento de dipolo uma quebra
na reversibilidade das trajetorias relativas devido ao efeito de interacao magnética entre as
esferas. Quando isto ocorre dizemos que as trajetorias relativas sao irreversiveis. Estas tra-
jetorias relativas irreversiveis podem ser tanto agregativas quanto difusivas, esta diferenciagao
e um estudo completo sobre os principais parametros que levam a este tipo de trajetorias
serao detalhados mais a frente. Esta quebra de reversibilidade cinemaética de trajetérias re-
lativas devido a efeitos de interacao magnética foi explorada para o caso de esferas livres de

torque, por Cunha e Couto (2008).

Nota-se que para a configuragdo 1 o aumento na intensidade do parametro de interacao
magnética ¥,, leva a uma quebra mais intensa de reversibilidade. Além disso, para esta
configuracao, a separacgao final entre as esferas no eixo x diminui. Observa-se também que
no momento do encontro, ou seja, em z = 0, a separagao relativa entre as esferas para o
caso no qual existe interacao magnética é muito préxima da observada para o caso no qual a
unica forga de interag@o consiste em lubrificacdo hidrodinamica, porém os picos de separacao
maxima aparentam estar ligeiramente transladados no eixo z em relagdo ao caso reversivel.
Esta aproximacao final entre as esferas no eixo x é caracteristica de uma tendéncia atrativa
entre as particulas devido ao efeito de interacdo magnética, ainda que neste caso especifico
nao tenha ocorrido agregacao, ja que as trajetorias irreversiveis sao abertas, ou seja, apds o
encontro as particulas terminam seus movimentos afastadas umas das outras. Este tipo de
trajetoria aberta irreversivel sera chamada de trajetdria difusiva, enquanto que as trajetérias
irreversiveis “fechadas”serao chamadas de agregativas. A figura (4.8) ilustra a diferenga entre

trajetdrias difusivas e trajetérias agregativas.

(b)

<

40 7 60 80

Figura 4.8: Trajetérias relativas difusivas (a) e agregativas (b)

A configuragdo 2 mostrada na figura (4.7.b) mostra uma variagdo mais intensa na se-

paragdo maxima entre as esferas no eixo x no momento do encontro, além de um distancia-
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mento maior entre as esferas no mesmo eixo apds o encontro, sugerindo que esta configuracao
é mais repulsiva do que a configuracao 1. E importante notar que o efeito das interacoes
magnéticas altera os picos de separacdo maxima no encontro das esferas e em ambas as

configuracoes translada este pico introduzindo um efeito assimétrico nas trajetorias relativas.

Com relacao a predicao do comportamento agregativo do sistema é importante notar
que fisicamente uma trajetéria serd agregativa ou difusiva de acordo com a intensidade do
parametros W,, e com a orientacao dos momentos de dipolo das esferas no momento do
encontro. Como esta orientacao varia com o tempo de acordo com o torque magnético
que uma esfera induz na outra ao longo do movimento e depende do tempo no qual uma
esfera respondera a este distirbio de movimento rotacional, ou seja, do valor do nimero
de Stokes rotacional Stgr, nao existe um padrao claro desta dindmica no encontro. Para
ilustrar isso, pode-se observar o comportamento do angulo relativo entre as esferas para
a configuracao 2, observado na figura (4.9). O angulo relativo entre as esferas é definido
como 6, = arccos (dj - d2). E possivel notar uma grande variacao do angulo relativo nas
proximidades do encontro. Além disso, nota-se que para valores de z préximos de zerol,
ou seja, no momento em que as esferas encontram-se mais proximas, este angulo relativo
se aproxima de zero sugerindo um maior alinhamento dos dipolos no momento do encontro.
Este maior alinhamento sugere uma tendéncia mais repulsiva no momento do encontro, ainda
que ligeiramente antes do encontro as esferas estivessem com seus dipolos desalinhados com

uma intensidade pouco acima de /3.

INH

Wl

SE]

-15 -10 -5 [¢] 5 10 15 20 25 30

Figura 4.9: Angulo relativo entre as esferas para configuracao 1, com St = Sty = 0.1
e U,, = 100. A posigao inicial da particula 1 vale X; > =Y, =3e Z;° = —15

Com o objetivo de compreender melhor esta dinamica rotacional nas proximidades do
encontro entre as particulas, foram construidos graficos que ilustram a variacao da velocidade
angular relativa e do angulo relativo entre as esferas com a separacao relativa no eixo z para
diferentes valores de Stg, V,, e para as duas configuragoes definidas neste trabalho. Estes

graficos sao representados nas figuras (4.10) e (4.11).
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Pela figura (4.10) é possivel observar que uma pequena intensidade de interacao magnética
entre as esferas ¥,, = 1 produz uma ligeira variacao de angulo relativo entre ambas, neste
caso, a velocidade angular relativa méaxima foi da ordem de 10~2 para o caso de Str = 0.1,
esta baixa velocidade angular relativa leva a uma variagao sutil no angulo relativo entre as
esferas, principalmente para o caso em que Str = 1, pois além dos valores de w alcancarem
picos menores quando comparados ao caso em que Str = 0.1, o tempo que as particulas
demoram para a responder a estes distirbios rotacionais é muito alto devido a alta inércia
rotacional das particulas, isto faz com que para esta condicao fisica o angulo relativo entre

as esferas permaneca praticamente constante.

Quando a intensidade do parametro V,,, aumenta de forma significativa esta dinamica se
torna muito mais interessante. E possivel observar pelas figuras (4.10.c) e (4.10.d) que existe
um pico no valor de w pouco antes do encontro para a condi¢ao de Str = 0.1, enquanto que
para Strp = 1 este pico ocorre em torno de zero. Na verdade devido ao fato das particulas
possuirem pouca inércia rotacional, qualquer distirbio de torques produzidos por qualquer
tipo de efeito fisico, neste caso, interacdo magnética, induz rapidamente uma variacao na
velocidade angular das particulas. Como na condicao de Str = 0.1 as particulas respondem
muito rapidamente a esse aumento de velocidade angular seus dngulos relativos variam rapi-
damente. Com esta variagao de angulos relativos os dipolos se alinham de maneira oposta ao
alinhamento anterior o que leva a outro pico na velocidade angular relativa, que por sua vez
induz outra grande variacdao no angulo relativo. Esta dindmica intricada e nao linear produz
oscilagoes tanto na velocidade angular relativa quanto no angulo relativo entre as esferas nas

proximidades do encontro para condigoes de baixa inércia rotacional.

E possivel notar ainda que a regiao na qual as velocidades angulares relativas permanecem
perturbadas apds o distiurbio é relativamente extensa, possuindo uma ordem de magnitude
de aproximadamente 10a;. E possivel que a combinacao de interagoes hidrodinamicas com
decaimento lento (da ordem de 1/r) com interagoes magnéticas com decaimento da ordem
de 1/r3 para o torque, esteja atrasando o decaimento liquido da influéncia de uma esfera
sobre a outra com relacao a separacao relativa entre as esferas. Comportamento semelhante
é observado nos graficos da figura (4.11), considerando agora outra configuragao inicial de
dipolos das particulas. A principal diferenca para esta configuragao é a maior quantidade de

picos na velocidade angular relativa para a configuracao de ¥,,, = 100 e Str = 0.1.

Uma possivel explicacao para a maior quantidade e picos, indicando uma oscilagao mais
intensa na velocidade angular relativa entre as esferas nas proximidades do encontro para esta
configuracao de dipolo consiste no fato de que quando o angulo relativo inical é igual a zero,
as trajetdrias tendem a ser mais repulsivas, enquanto que quando o angulo relativo inicial é 7

as trajetérias tendem a se comportar de maneira mais atrativa, conforme ilustram os gréficos
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Figura 4.10: Velocidade relativa entre as esferas para ¥,, = 1 (a) e ¥,, = 100 (c)
e angulo relativo entre as esferas para ¥,, = 1 (b) e ¥,, = 100 (d), considerando a
configuracao 1. A posicao inicial da particula 1 vale X;* =Y, > =3 e Z;> = —15.

A linha continua representa St = 0.1 e linha tracejada St = 1.

da figura (4.7). Na configuragao 2, as particulas comec¢am com um angulo inicial relativo igual
a zero. Conforme as esferas vao sedimentando e se aproximando uma da outra devido ao
efeito de sedimentagao diferencial, uma esfera induz um alto torque por interacdo magnética
na outra, o que leva a uma variagao na velocidade angular de ambas e numa consequente
variacao do angulo relativo entre as esferas. Este angulo relativo, que inicialmente é zero,
comeca a aumentar, se aproximando de 7, o que caracteriza uma tendéncia mais atrativa,
com isso as esferas tendem a se aproximar e o torque por interacdo magnética comeca a
variar novamente na dire¢ao de induzir um movimento repulsivo, este movimento repulsivo
leva a uma separagao entre as esferas maior no plano xy, porém, devido ao movimento de
sedimentacao diferencial na direcao do eixo z, as esferas tendem a se aproximar novamente
neste eixo, isto induz uma outra variacao no torque e consequente na velocidade angular entre
as esferas, que induz uma nova mudanca de alinhamento de dipolos. Esta dinamica persiste
até que as esferas estejam suficientemente longe uma da outra de modo que estes disturbios
sao atenuados. Esta dindmica oscilatéria nao é observada no caso de particulas com alta
inércia rotacional, ja que as escalas de tempo necessarias para que os distirbios gerados por

efeitos de interagdo magnética ndo sao da mesma ordem de magnitude da escala de tempo
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Figura 4.11: Velocidade relativa entre as esferas para ¥,, = 1 (a) e ¥,, = 100 (c)
e angulo relativo entre as esferas para ¥,, = 1 (b) e ¥,, = 100 (d), considerando a
configuracao 2. A posicao inicial da particula 1 vale X;* =Y, > =3 e Z;> = —15.

A linha continua representa St = 0.1 e linha tracejada St = 1.

da resposta das particulas a distirbios em seu movimento de rotagao.

4.3 Diagramas de reversibilidade - analise de diferentes posicoes iniciais

A anslise de trajetdrias relativas realizada na secdo anterior mostra como os efeitos de
interacoes magnéticas sao capazes de quebrar a reversibilidade do movimento relativo de
sistemas de duas particulas se movimentando em baixos nimeros de Reynolds. Esta analise
serve como uma primeira abordagem na estimativa do comportamento difusivo ou agregativo
em suspensoes magnéticas diluidas nas quais as interagoes entre pares de particulas dominam.
Porém, em um contexto de uma suspensao diluida com varias particulas, além dos parametros
fisicos dominantes da dinamica, nesse caso o parametro de interagao magnética ¥,,, e o nimero
de Stokes rotacional Stg, a condicao inicial do sistema (posicao inicial e dipolo) contribui de
forma significativa na dinamica que se desenvolvera apds o encontro. Por se tratar de um

problema altamente nao linear, é importante avaliar o efeito da condig@o inicial na resposta
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do problema em conjunto com os parametros fisicos que dominam a fisica do encontro e da

interacao entre particulas.

Uma maneira interessante de se avaliar a influéncia da condigao inicial na quebra da
reversibilidade hidrodinamica por efeitos diversos, como por exemplo a interagdo magnética
entre as duas esferas, consiste na determinacao de graficos semelhantes a segoes de Poincaré,
que neste contexto serao chamadas de diagramas de reversibilidade. Estes diagramas tem
como objetivo determinar o efeito de quebra de trajetérias reversiveis considerando todas as
possiveis trajetorias relativas entre as duas esferas, a partir de varias simulagoes considerando

diversas condigoes iniciais.

A metodologia para a determinacdo dos diagramas de reversibilidade consiste na rea-
lizacao de diversas simulagoes, alterando-se a posicao no plano xy da esfera que se encontra
em uma posi¢ao mais alta no eixo z, ou seja, da esfera 1. Apéds a interacao entre as particulas
induzida pela sedimentacao diferencial e da consequente estabilizacao do valor final da posicao
da esfera 1 no plano xy o valor da coordenada neste plano da esfera é marcado como um

ponto no diagrama de reversibilidade.

A topologia deste diagrama fornece uma visao clara de como diversos parametros como a
rugosidade superficial, interagoes por forcas atrativas de Van der Waals, interacoes magnéticas,
inércia de particula, entre outros, sao capazes de quebrar a reversibilidade do movimento.
Na confecgao dos diagramas de reversibilidade ilustrados nas figuras (4.13), (4.14), (4.15) e
(4.16) foi utilizada uma grade [10a; x 10ai], em que a; denota o raio da particula 1. Desta
forma foram considerados quatro quadrantes compostos por grades de dimensoes [5a; X 5aq]
totalizando uma drea total de encontros no plano zy de 100a?. A ideia se de considerar os
quatro quadrantes na andlise de todas as trajetérias relativas possiveis é importante, pois
até o momento nao podemos assumir que existe uma simetria no movimento relativo das
particulas em todos os quadrantes. Um dos objetivos da presente andlise consiste inclusive
em estudar efeitos de anisotropia em processos difusivos induzidos por efeitos de interacoes
magnéticas, mesmo na auséncia de campo externo. A anélise dessa anisotropia de coeficientes
de difusao s6 pode ser feita considerando os quatro quadrantes do movimento. E importante
falar que esta andlise de trajetérias relativas através dos diagramas de reversibilidade con-
siderando todos os quadrantes nao havia sido feita em trabalhos anteriores como Couto e

Cunha (2008).

Apenas para que a ideia da ferramente chamada nesse trabalho de diagrama de rever-
sibilidade fique mais clara, a figura (4.12) ilustra a diferenca entre interages reversiveis e
irreversiveis entre as particulas. Cara quadrante desse diagrama é construido a partir de

900 realizacoes diferentes, na qual se altera a posi¢do da particula que inicia o processo de
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sedimentacao em uma altura maior. Apds o encontro (interagao) a posigao dessa particula é
marcada no plano perpendicular ao eixo paralelo & diregdo da gravidade. A figura (4.12.a)
representa as diferentes posicoes iniciais da particula 1. Como em um processo reversivel as
posicoes iniciais sao iguais as posicoes finais, essa mesma figura também simboliza o mapa
de posigoes finais. J4 a figura (4.12.b) representa as posigoes finais apés o encontro em um

processo com interacoes magnéticas capazes de quebrar a reversibilidade do movimento das
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Figura 4.12: Diagramas de reversibilidade para trajetérias reversiveis (a) e irreversiveis

(b).

4.3.1 Efeito da configuracao inicial de dipolos

A figura (4.13) ilustra os diagramas de reversibilidade obtidos para diferentes valores
de V,, para um valor de Stg = 0.1 considerando as configuragoes iniciais de momentos de
dipolo 1 e 2. Note que caso nao houvesse nenhum efeito de interagdo magnética entre as
particulas, o diagrama de reversibilidade consistiria numa malha com distribuicdo uniforme
de pontos. E possivel notar uma forte quebra de reversibilidade no movimento relativo das
particulas devido ao efeito de interacao magnética. As regides vazias no centro dos quadrantes
denotam a regiao de particulas que terminaram seus movimentos no plano xy em posicoes
consideravelmente diferentes de suas posic¢oes iniciais no mesmo plano, enquanto que os pontos
mais afastados do centro do diagrama e proximos as bordas da grade consistem em particulas
que devido a configuracao inicial tiveram apenas um pequeno desvio em relacao a sua posicao
inicial no plano xy. Neste caso a referéncia é sempre a esfera 1, ja que a esfera 2 possui sempre

a mesma posic¢ao inicial, definida como sendo na origem do sistema de coordenadas.

Pela figura (4.13) é possivel notar que independente da configuracao inicial dos momentos

de dipolo das particulas, a area da regiao vazia central do diagrama aumenta com o aumento
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Diagramas de reversibilidade para Stg = 0.1, configuracao 1 na coluna

Figura 4.13

(a) U, = 10, (b) ¥,, = 100, (c)

ireita:

da esquerda e configuracao 2 na coluna da d

Este comportamento indica que o

ica.

t

3

eracao magné

da intensidade do parametro de int

Além disso

tro.

ame

~

ta com o aumento deste par

3

1rreversivels aumen

7

orias

t

Je

de tra

7

numero

funcao

forma destes diagramas em

la Ou

tr

N

a0 a geome

ibilidade com relag

nota-se uma forte sens

lguns

cm que em a

7

1 observar tamb

1ve

3

,

ial dos dipolos das esferas. E poss

a0 1nic

da configurag

casos existe migracao de particulas de um quadrante para outro. Este fato indica que estas

ta

a0 es

,

ao. E importante falar que n

1TtNg Na SuSpens

ticas levam a um m

3

O€esS magne

teraco

1mn

105



se considerando o efeito de um campo externo aplicado, que neste caso tenderia a orientar
os dipolos das particulas em uma mesma direcao e formar longas cadeias, como se observa
experimentalmente. O objetivo desta andlise é estudar quais sdo os parametros fisicos que
levam a agregacao ou difusao para sistemas de suspensoes magnéticas diluidas e como a

condicao inicial do problema influencia esta dinamica.

E possivel observar na figura (4.13) que todas as formas das regides centrais vazias dos
diagramas se aproximam mais de uma elipse do que de um circulo, que seria a geometria mais
isotrépica possivel no plano bidimensional. Este grau de anisotropia pode estar associado
com mecanismos nao lineares de migracao e agreacao de particulas produzidos por flutuagoes
na orientacao das particulas induzidas por torques magnéticos. Considerando uma elipse
de semi-eixos L e B podemos medir e caracterizar um parametro de deformacao D e um

parametro de anisotropia I, definidos por

L-B

= — I:
L+ B

L (4.70)
B

Para a configuracao 1, as taxas de deformacao D e de anisotropia I, permanecem pratica-
mente invariantes em torno de D ~ 0.05 e I ~ 1.1. Isto ocorre porque para esta configuracao,
no regime de baixos nimeros de Stokes rotacional, todas as trajetérias sdo difusivas (nao foi
computada nenhuma trajetdria agregativa para este caso), conforme serd visto sem segoes se-
guintes. Esta alta taxa de trajetérias difusivas acaba por distribuir de forma mais simétrica a
posicao final da esfera 1 no plano zy. Este espalhamento das posicoes finais da esfera 1 acaba
por relaxar o quadrante compressional do diagrama de reversibilidade para a configuracao 1.
Ja para a configuracao 2, foi observado uma taxa maxima de anisotropia em torno de I =~ 1.3

e variagoes de D de até 45% entre as formas das figuras (4.13.d) e (4.13.1).

4.3.2 Efeito da inércia rotacional

Conforme pode ser observado nas figuras (4.10) e (4.11) a inércia rotacional das particulas,
controlada neste contexto pelo valor do niimero de Stokes rotacional, possui grande influéncia
na orientagao relativa dos dipolos das esferas 1 e 2 ao longo do movimento de sedimentacao.
Sabe-se que a formacao de um dimero em um processo agregativo induzido por interacoes
magnéticas depende fortemente da orientagao dos momentos de dipolo das esferas no momento

do encontro.

Desta forma a fim de realizar uma analise da influéncia da inércia rotacional em todas as

possiveis configuracoes iniciais de posigoes das particulas 1 e 2, foram plotados os diagramas de
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reversibilidade para uma alta intensidade do parametro magnético, ¥,, = 200, considerando
as duas configuragoes de momentos de dipolo iniciais no caso em que Stgp = 1 e no caso em

que as particulas possuem inércia rotacional tendendo a infinito.

No caso de St — oo, as particulas possuem tempo de relaxacgao infinito, o que representa
um limite assintético no qual as esferas encontram-se livres de torque, pois qualquer distirbio
eventual produzido no movimento rotacional da particula demora um tempo muito maior para
ser sentido do que o tempo que uma particula demoraria para sentir os efeitos amortecedores
de difusao de momento angular por forcas de lubrificacao viscosas, em outras palavras, a
particula nao consegue responder aos torques aplicados com alteragoes em sua velocidade
angular. E importante frisar que em trabalhos anteriores como Couto e Cunha (2008), a
andlise do movimento relativo das esferas foi realizada sem considerar o movimento rotacional
das particulas. No presente trabalho pretende-se mostrar como isso afeta a precisao na

determinacao das taxas de agregacao de suspensoes magnéticas diluidas.

A figura (4.14) mostra uma grande drea central vazia para as duas configuragoes quando
comparada com o caso em que as particulas estao livres de torque, figura (4.15). Isto indica
um maior numero de trajetorias difusivas. E importante observar que existe uma densificagao
nas bordas da regiao central vazia do diagrama, isto indica que as interagoes magnéticas neste
caso foram intensas o suficiente para distorcer a topologia do diagrama, mas nao conseguem
afastar as particulas mais do que uma certa distancia no plano xy, que nesse caso chega a no

maximo 2.8a;.

Contrastando com o que pode ser observado na figura (4.14), os diagramas de reversibi-
lidade plotados para o limite assintético livre de torque, mostram uma regiao central vazia
menor, mas com menor densificacdo nas bordas desta mesma regiao, indicando uma menor
taxa de difusao em detrimento de uma maior taxa de agregacao. Na verdade para estes casos
algumas trajetérias formaram dimeros irreversiveis ao longo do processo de sedimentacao,
estes pontos culminaram em valores de posicoes relativas no plano xy nulos que foram reti-
rados do diagrama e contabilizados individualmente em cima de varias realizacbes para uma
analise mais precisa das taxas de dispersao e agregacao deste sistema. Em secoes seguintes
os graficos referentes ao percentual de trajetérias agregativas e difusivas em cada caso sao

computados e interpretados.

A mensagem final mais importante desta andlise preliminar do efeito da inércia rotacional
das particulas é o fato de que caso o dipolo das particulas possa ser alterado de forma rapida
ao longo do movimento de sedimentacao das esferas, eventualmente uma trajetoria que com
dipolo fixo pudesse levar a formagao de um dimero irreversivel pode ser alterada de modo que

no momento do encontro a interacao magnética entre as esferas produza um efeito liquido de
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Figura 4.14: Diagramas de reversibilidade para as configuragdes 1 (a) e 2 (b). Stg = 1.0
e ¥, =200
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Figura 4.15: Diagramas de reversibilidade para as configuracoes 1 (a) e 2 (b). Stg =—

ooe VW, =200

dispersao. Esta conclusao parcial é um indicativo de que a nao consideragdo do movimento

rotacional do sistema leva a uma superestimacao das taxas de agregagoes nestas suspensoes.

4.3.3 Bifurcagoes nos diagramas de reversibilidade

A fim de ilustrar as alteracoes na forma dos diagramas de reversibilidade com o aumento
do parametro magnético ¥,, foram plotados seis diagramas para a condigao de Stp — oo
com a configuragao de dipolos 2, para ¥, variando de zero (condicao reversivel) até 400. E

possivel observar uma grade regular totalmente reversivel para o caso em que V¥, = 0, figura

(4.16.a).

Para valores de ¥,,, acima de zero inicia-se uma interessante mudanga na topologia desta
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Figura 4.16
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Além de significativas alteractes na forma dos padroes dos diagramas de reversibilidade
é possivel observar uma forte anisotropia do comportamento difusivo entre os quadrantes.
Isto indica que o mecanismo fisico de dispersdo em sistemas particulados diluidos devido
a interacOes magnéticas possui carater anisotrépico, bem diferente do observado devido a
difusdo isotrépica Browniana. Em segOes seguintes serao explorados os efeitos da rotacao
das particulas na frequéncia de trajetérias agregativas e difusivas, bem como a influéncia do

parametro magnético no aumento da taxa de anisotropia dos deslocamentos no plano xy.

4.4 Frequéncia de trajetdrias agregativas e difusivas

Para avaliar a influéncia da rotagdo da particula na taxa de agregacdo ou dispersao
de uma suspensao magnética diluida foram definidas trés condigoes no que diz respeito a
intensidade deste efeito de inércia rotacional. No primeiro caso considerou-se um limite em
que Stgr = 0.1 < 1, no caso seguinte Str = 3.5 e no terceiro caso o limite assintético em
que Stp — oco. Para cada um destes casos foram avaliadas seis condicoes de intensidade
de interagao magnética ¥, indo de 100 a 600. Considerou-se em todos os testes apenas a
configuracao de dipolos 1. Para cada caso estudado foram realizadas 900 simulagoes para
diferentes posigoes iniciais da particula 1 e foram contabilizados os percentuais de trajetérias
agregativas e difusivas em cada condigao fisica. Os resultados desta andlise estao apresentados
nas figuras (4.17.a) e (4.17.b).

E possivel observar que quando se resolve o problema sem considerar a existéncia de
torques devido & interagoes magnéticas esta configuracao inicial de dipolos leva a um processo
agregativo. Na verdade quando se resolve o problema sem considerar a existéncia de torques
por interagdo magnética os momentos de dipolo das particulas permanecem fixos ao longo
de todo o processo evolutivo e quando as esferas encontram-se suficientemente préximas
esta interacao entre os momentos de dipolo magnéticos leva a formacao de um dimero, este
comportamento é observado na figuras (4.17.a) e (4.17.b). E possivel observar também que a
solucao da equacao do momento angular no caso em que as particulas respondem praticamente
de forma instantanea aos distirbios em suas velocidades angulares induzidos por torques
magnéticos fornece um carater dinamico a evolugao das orientagoes dos momentos de dipolo
magnéticos das particulas, de modo que o resultado final é um processo com quebra de
reversibilidade, mas sem agregacao, ja que ao longo do processo evolutivo os momentos de
dipolo magnético estao mais livres para girar. Dessa forma quando as particulas encontram-
se proximas do contato esta orientacdo ja nao leva mais a formagdo de um dimero, como

acontece quando presume-se que estes momentos de dipolo sao estaticos.

E interessante notar que no limite assintético em que as particulas estao livres de torque
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Figura 4.17: Frequéncia de trajetérias difusivas (a) e agregativas (b). Configuragao de

dipolos 1. Str = 0.1 (quadrados), Stg = 3.5 (circulos) e Str — oo (triangulos)

(Str — o0) a dependéncia funcional entre as frequéncias de trajetérias agregativas e difusivas
parece ser linear em funcdo do parametro ¥,,. Além disso para intesidades deste parametro
V,, < 200 nao se observa diferenga perceptivel entre a frequéncia de trajetérias agregativas
e difusivas entre o caso de inércia rotacional finita ordem 1 (Str = 3.5) e o limite assintético
Str — oo, aparentemente intensidades de torques magnéticos significativamente altas sao
requeridas para desorientar os dipolos de particulas com inércia rotacional moderada produ-
zindo um desvio entre o comportamento destas frequéncias entre Stp = 3.5 e Stp — 00 para
U, > 300. Este desvio entre o comportamento para Sty = 3.5 e Stg — 0o chega a produzir
por exemplo uma diferenca de cerca de 15% no ntimero de trajetdrias difusivas contabilizadas
em cada caso para a condi¢ao em que ¥, = 500. Uma informacao interessante é o fato de que
uma extrapolacao do comportamento ilustrado nas figuras (4.17.a) e (4.17.b) para o limite
assintotico Str — oo indica que na condigao em que ¥, = 1900 todas as trajetorias seriam

agregativas, comportamento que jamais seria observado para particulas com baixa inércia
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rotacional.

Estes resultados mostram a importancia de se resolver a equagao do balango de torques
para as particulas, pois a existéncia de torques por interacao entre os momentos de dipolo
magnético das particulas é um mecanismo fisico, que gera grandes alteragoes na dinamica de
agregacao e difusdo destas suspensoes magnéticas diluidas. A conclusao final desta andlise
é que a nao consideracao do movimento rotacional das particulas levara sempre a uma su-
perestimativa na frequéncia de trajetorias agregativas em suspensoes magnéticas diluidas.
Em outras palavras, podemos dizer que o fato das particulas estarem livres para girar acaba
por funcionar como um agente estabilizador de suspensoes magnéticas evitando formacao de

agregados e consequente preciptacao destes por sedimentacao diferencial.

4.5 Anisotropia de deslocamentos de trajetérias difusivas

E possivel observar pelas figuras (4.7.a) e (4.7.b) que em alguns casos pequenos desvios
nos valores do gap minimo entre as particulas geram grandes deslocamentos liquidos apds o
encontro. Para analisar esta relacao podemos fazer uma simples analise de escala balanceando
forgas de lubrificacao viscosas no momento do encontro com forgas de interagdo magnética.

No regime de baixos niimeros de Reynolds, temos que

(9_P_ d%u

ox HW’

em que r denota a coordenada que conecta as linhas de centro das duas particulas. No

(4.71)

momento do encontro podemos propor uma escala para r ~ J, em que d, representa o gap
de lubrificacdo e uma escala < X > para a coordenada z representando o deslocamento
médio no plano XY apds o encontro, podemos ainda propor ums escala Uy, representando a
velocidade de Stokes da esfera 1 como uma escala tipica para a velocidade v no momento do
encontro. Como pressao representa uma forga normal compressional por unidade de area, o
termo de gradiente de pressao no lado esquerdo da equagao (4.71) representa uma forga de
lubrificagdo viscosa F; por unidade de volume, desta forma temos a seguinte escala para as

forcas de lubrificacao viscosas
nUs < X 2>
g ’

uma escala tipica da forca de interagdo magnética Fj,, entre as particulas no momento do

F (4.72)

encontro pode ser obtida a partir da equagao (4.26), o que fornece uma escala para Fy, igual

a 2
Moy

4
69

Fpy ~ (4.73)
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neste contexto mgy representa a intensidade de momento de dipolo médio das duas particulas,

balanceando Fj e F},, temos

< X212 “0—7”31/25*3/2, (4.74)
nUs 9

ou seja, temos que < X2 >1/2~ 0g 3/ 2, este balango indica por exemplo que um gap minimo

da ordem de 0.1a; produziria um deslocamento liquido apds o encontro no plano xy da ordem

de 30 vezes o gap. Este padrao pode ser observado na figura (4.7), princiapalmente para a

configuracao 1 de momentos de dipolo.

Esta andlise de escala nao indica necessariamente que os deslocamentos liquidos na
direcao X sao os mesmos na direcao Y, pois como visto nos diagramas de reversibilidade
apresentados na secao anterior, este processo difusivo possui carater intrinseco anisotrépico.
Para quantificar e ilustrar esta anisotropia dos deslocamentos médios quadraticos nos pla-
nos zx e zy, foram realizadas 900 simulagoes com diferentes condigOes iniciais das posi¢oes
das esferas, levando em consideracao apenas a configuracao 1 de momentos de dipolo para
Str = 0.1 para diferentes pardmetros magnéticos. Apds um tratamento estatistico em cima
destas 900 realizagoes foram computadas as razoes de anisotropia dos deslocamentos médios
quadréticos dados por A =< AX? > / < AY? > em funcdo de V,,,. Este gréfico ¢ ilustrado
na figura (4.18).

O numero de realizagoes para a computagao desta taxa de anisotropia de deslocamentos
médios quadraticos produz um erro méximo da ordem de 3%, como pode ser observado nas
barras de erro da figura (4.18), ou seja, a estatistica realizada ¢ significativa dentro desta faixa
de incerteza. B possivel observar um comportamento linear entre esta taxa A e o parametro
W,, e para valores de ¥,,, =~ 500 observa-se uma taxa de anisotropia da ordem de A4 ~ 1.5. A
linearidade apresentada no grafico da figura (4.18) implica que < AX? >=C < AX? > V.
Com (' sendo dependente do valor de Stg, pois conforme visto anteriormente este parametro
altera de forma significativa as taxas de agregacao e difusao nestes tipos de suspensées. Como

< AY? > também é uma funcio de ¥,,, podemos propor que < AX? >= F(St,, V,,).

Como as difusividades devido ao efeito de interacoes magnéticas nas diregoes x e y, D,
e Dy, sao fortemente dependentes de < AX? > e < AY? >, diferentemente do caso de
difusdo isotropica Browniana, e como visto nesta sec@o, também dependem fortementes da
presenca de uma segunda particula, podemos propor em uma escala continua um coeficiente

de dispersao para uma suspensao diluida com fracao volumétrica ¢ dado por
D = a1 US| F(Str, Um)¢ + O(6°), (4.75)

em que |U 52\ representa uma escala tipica da velocidade relativa entre as particulas. Em
secoOes seguintes serao exploradas algumas alternativas para a computagao desta funcao F

com base em problemas de simulacao de muitos corpos.
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Figura 4.18: Taxa de anisotropia entre os deslocamentos liquidos no plano zx e zy para

a configuragao 1, com Stg = 0.1. A linha pontilhada representa um fit linear

4.6 Influéncia do movimento Browniano nas trajetorias relativas

Como visto na formulagdo do problema de duas particulas abordado neste capitulo, é
possivel controlar a intensidade do movimento Browniano ao qual as particulas estarao sujei-
tas no processo de sedimentacao diferencial através do parametro adimensional denominado
nimero de Péclet, desde que a condicao fortemente Browniana, no qual Pe < 1 até um
regime nao Browniano no qual Pe — oo. Todos os resultados tratados nesta secao focam
no processo de dispersao ou agregacao induzidos por interacoes magnéticas em regimes nao
Brownianos e estariam mais inseridos em um contexto de suspensoes magnéticas de micro-
compositos. No tratamento de suspensoes coloidais magnéticas ou ferrofluidos é importante
considerar o efeito do movimento Browniano, principalmente porque na pratica ele é um
dos maiores estabilizadores contra o processo de sedimentacao diferencial e mantém a sus-
pensao em constante estado de movimento em uma tentativa de randomizar a distribuicao

de particulas para uma condi¢ao mais homogénea.

O capitulo anterior mostrou como o numero de Peclet altera a trajetéria de uma particula
isolada sujeita ao empuxo liquido da gravidade para condicoes de particula sem inércia e
particula com um pequeno efeito de inércia. A figura seguinte mostra as trajetérias tipicas
de uma particula teste com Pe ~ 1 na condicao de St = St,. = 0.1 e interagbes magnéticas
com V¥, = 200. A comparacao é feita para o problema de duas particulas com interacoes

hidrodindmicas apresentado nesta segao e para o problema de muitos corpos (que serd apre-
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sentado na sec¢ao seguinte) considerando 500 particulas nas mesmas condigoes de parametros
fisicos em dois regimes de fragoes volumétricas ¢ = 0.5% (diluido) e ¢ = 15%. E importante
falar que interagoes hidrodinamicas nao foram consideradas para o problema de muitos corpos

neste contexto especifico.

E possivel observar que o efeito de interagoes magnéticas é pouco influente na trajetoria
de uma particula teste independente da fracdo volumétrica de particulas na condicdo em que
o movimento Browniano domina a dinamica, figura (4.19). Para regimes de Péclet ordem 1
as flutuacoes induzidas pelo movimento aleatorio das moléculas do liquido incidindo em cima
das particulas geram deslocamentos liquidos na trajetéria das particulas muito mais intensos
que aquelas induzidas por interacées magnéticas. Ainda assim é possivel observar um maior
deslocamento liquido da particula no plano zy nos casos no qual o efeito das interagoes entre

mais de duas particulas é considerado.

A figura (4.20) ilustra a trajetéria de uma particula teste para as mesmas condigoes,
porém no caso em que Pe — oo. Observa-se neste caso uma forte influéncia do efeito
de interagoes magnéticas no movimento de uma particula teste imersa em uma suspensao
magnética. Conforme aumenta-se a fracao volumétrica de particulas o deslocamento trans-
versal liquido no plano xy aumenta de modo consideravel e a particula segue uma trajetéria
altamente nao linear induzida por interacoes com outras particulas da suspensao. Para o
regime diliido no qual ¢ = 0.5% o comportamento é muito semelhante ao problema de duas

particulas no limite assintético ¢ — 0.

E importante falar que o efeito de inércia de particula, mesmo que pequeno, evita uma
trajetéria totalmente Browniana, mesmo no caso de baixos numeros de Péclet. Este efeito
somado a gravidade na dire¢do z faz com que o deslocamento liquido das particulas seja
maior na direcao z quando comparado com as diregoes x e y. Como o coeficiente de difusao
Browniano esta ligado aos deslocamentos médios quadraticos, temos uma quebra da isotropia
deste coeficiente de difusao devido & inércia da particula somada a existéncia do campo

gravitacional numa direcao preferencial.
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(@) (b) ©

Figura 4.19: Trajetorias de uma particula teste para Pe ~ 1, ¥,, = 200 e St = St =
0.1. Problema de duas particulas (a) e problema de muitos corpos sem interacoes

hidrodinamicas com 500 particulas na suspensao para ¢ = 0.5% (b) e ¢ = 15% (c)

(@) (b) ©

Figura 4.20: Trajetorias de uma particula teste para Pe — oo, ¥,, = 200 e St = Str =
0.1. Problema de duas particulas (a) e problema de muitos corpos sem interagoes

hidrodinamicas com 500 particulas na suspensao para ¢ = 0.5% (b) e ¢ = 15% (c)
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Capitulo 5 SISTEMAS COM MUITOS CORPOS - PARTE I

5.1 Formulacao matematica para o problema de muitos corpos

A presente andlise possui como objetivo determinar o movimento de uma suspensao de
particulas esféricas que interagem magneticamente, sujeitas a forcas gravitacionais, forcas
de arrasto viscosas e ao movimento browniano imposto pelas moléculas do liquido base.
Durante o presente trabalho a andlise da dinamica de sistemas particulados com muitos
corpos serd dividida em duas partes. Neste capitulo (PARTE I) o problema serd modelado
sem interagoes hidrodindmicas e com um pequeno efeito de inércia de particula. No capitulo
seguinte (PARTE II) as interagoes hidrodindmicas de longo alcance serdo acrescentadas a
formulagao e sera trabalhado o problema de mobilidade (sem inércia de particula). Neste
capitulo a equacao dimensional que rege o movimento de cada particula da suspensao é dada

por:
du 4 6D\ /2
m— = —6mrnau + Apg—ma® + 6mna | — E+f.+Ff-+F. (5.1)
dt 3 oT
em que f,, representa a forca magnética que age sobre cada particula devido & interagoes
magnéticas entre os momentos de dipolo das particulas e devido a um campo magnético
externo aplicado sobre as mesmas, f,. representa uma forca repulsiva ficticia que age entre
duas particulas préoximas do contato e f. denota uma forca de contato que age entre duas
particulas que se chocam. A forga por interagdo magnética é dada pela equacao (5.2)
3pom;m; . ~ P P PN
Fo=2_ =i (i dj) Ty + (di - 7ij) dj + (dy - 7ig) di = 5 (d - Ti5) (d; - 735) 735
i#j i
+ [Momidi . VH] s (5.2)

em que pg é a permeabilidade magnética do vacuo, m; representa o médulo do vetor momento
de dipolo da particula ¢, d; representa o vetor unitario na dire¢cao do momento de dipolo da
particula i, 7; é o vetor unitdrio na direcao da linha de centro que une as particulas i e j e
H ¢ o vetor campo magnético externo aplicado a supensao. A forga repulsiva f, que age em
particulas préximas é dada pela equagao (5.3).

€ij

£, = AGrnayuel Fe,, (5.3)
na equagao (5.3) A e ) sao constantes de calibragao desta forca ficticia, a é o raio da particula,
€;; ¢ a distancia entre as superficies das particulas que se aproximam dada por €;; = r;; — 2a,
ou em termos adimensionais por ¢;; = r — 2, em que r;; € a distancia entre os centros das

esferas dimensional e r corresponde ao mesmo parametro adimensionalizado pelo raio de



uma das esferas, a representa o raio de uma dada esfera i (todas as suspensoes tratadas no
presente trabalho sdo monodispersas), u; é o médulo da velocidade da particula i e é, é o
vetor unitdrio que conecta a linha de centro das duas particulas. Este esquema de forgas
repulsivas foi proposto por Cunha (1995) e utilizado posteriormente por Nitsche e Batchelor
(1997). Um esquema visual da forga ficticia de repulsdo que atua entre particulas préximas é

mostrado na figura (5.1). As forcas de contato entre particulas sdo dadas pela equagao (5.4):

direcao de 7
repulsao %
) €.
_ direcao de '
direcao do repulsao r

movimento

@ (b) 4

Figura 5.1: Forgas de repulsao entre particulas (a) e entre particula-parede (b)

3/2 A
fo=TEb e, (5.4)

em que T é uma constante de calibracao do modelo, E é uma propriedade do material que

compoe as esferas dada pela expressao (5.5)

1 (-w), -1
E: ; + E , (5.5)

em que F; e y; representam o modulo de Young e o médulo de Poisson da esfera i respecti-
vamente. O parametro b é dado pela equagao (5.6)
a; Q4

b= 4
a; + aj;

(5.6)

para uma suspensao monodispersa de esferas de mesmo material, a forca repulsiva que age

entre as mesmas é dada pela expressao (5.7)

f.=CEa'? e, (5.7)
com T
C = m- (5-8)

Um esquema visual da forga de contato que atua entre particulas que se chocam é mostrado

na figura (5.2). Para a equacdo do momento angular da particula, temos:

6DR> 1/2 .

J— = —8madw + 8mna® ( 5 é+ T, (5.9)
T
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direcao de
repulsao

direcao do
movimento

Figura 5.2: Forcas de contato

em que J representa o momento de inércia da particula, w a velocidade angular, Dr é o

coeficiente de difusdo browniano rotacional e T,, é o torque magnético que age sobre cada

particula devido a interacoes entre os momentos de dipolo das particulas e & um campo

externo aplicado, dado pela expressao (5.10)

N

Ty = Z 3'12:177,@;»,% [—é (di x dj) + (d; - 745) (d; - ﬁ'j)} + Z [Momz'H <di X ﬁ)} ;. (5.10)
i#j ij i=1

em que H representa o médulo do campo magnético externo aplicado no local onde a particula

se encontra e h é o vetor unitario que indica a direcao do campo externo.

5.2 Adimensionalizagao das equagoes governantes

Para a adimensionalizacao das equagoes (5.1) e (5.10) foram utilizadas as seguintes escalas

caracteristicas:
u tU, wa
=t = = — 5.11
A o T U (5.11)
desta forma as equagoes governantes adimensionais sao dadas pelas equagoes (5.12) e (5.13).
du 6 1/2
St— = — g —_— . . . 5.12
= “+g+<pe<57> E+ fn+ frt+ £ (5.12)
¢ 1/2
dw
Stp— = — e+ T 5.13
"dt W+ <Per57'> et Lm (5.13)

nas equagoes (5.12) e (5.13) o arterisco superior foi suprimido para evitar densificacao de
nomenclatura e as varidveis ja se encontram em sua forma adimensional. Os parametros
St,Pe representam o numero de Stokes e o nimero de Peclet da particula e St,. e Pe, o
nimero de Stokes e de Peclet rotacionais, definidos de acordo com a equagao (5.14)

mU, Usa JUs Us
= o 5> P = < St _ 1 P == .
6mna? ‘= " 8mnat “=D RQ

St (5.14)
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As expressoes adimensionais das forcas magnética, de repulsdo, de contato e do torque

magnético sao dadas pelas equagoes (5.15)-(5.18).

* Oé* _ Ll o~ o~ ~ ~
fn=pot > l(di-dj) i + (di - 7ig) dj + (dy - ig) di = 5 (di - T5) (dj - i) Ty

U it
(6%
+ {Edi : Vh} ) (5.15)
5= A" |ugl e(f%)ér (5.16)
fi= Pcefjﬂér (5.17)
T, = %:T% ; [—% (di x dj) + (d; - 74) (di - %’)] + [PO;T (dz‘ x ﬁ)} : (5.18)
i iz

em que o é uma parametro adimensional associado a estabilidade da suspensao e mede a
relacao entre forcas magnéticas e brownianas, a* é o parametro a multiplicado pela magne-
tizagdo do material da particula adimensional e P, é um parametro adimensional associado
a forcas de contato . Todos esses parametros adimensionais sao dados pela equagao (5.19).
my CE;a?

o= pomaHo _
vpyHy' ™ ¢ 6mnals

T yof = Mja, Mj =

(5.19)

em que v, denota o volume da particula.

A adimensionalizacdo utilizada busca manipular os termos adimensionais que surgem as-
sociados a interagoes magnéticas particula-particula e campo-particula para que o parametro
a utilizado na &drea de fisica de suspensoes magnéticas apareca como parametro fisico do

problema.

Utilizando a adimensionalizagao adotada o parametro « surge juntamente com o niimero
de Péclet. E importante notar que nao necessariamente os parametros « e Pe estao acoplados.
Para que isso fique mais claro, podemos representar o nimero de Péclet como uma relagao

entre energias associadas a forcas de arrasto viscosas e flutuacoes térmicas da forma

2
_ Usa _ 6mna’Us (5.20)

P
=™ kgl

desta forma podemos alterar o parametro « através da variagdo de um campo externo aplicado
sem modificar o nimero de Péclet, de modo que a forma com a qual a relacdo «/Pe surge

no processo de adimensionalizacao adotado é fisicamente consistente.

Para simulagbes Brownianas nas quais Pe # 0 e Pe também nao tende a infinito, a
forma de utilizacdo dos parametros a e o* através da presente manipulacao algébrica dos
parametros adimensionais que multiplicam termos de forcas magnéticas, nao apresenta ne-
nhuma inconsisténcia fisica, semantica ou numérica. Entretanto no tratamento de suspensoes

nao coloidais, nas quais Pe — 0o, os termos o/ Pe e a/ Pe nao podem ser determinados desta

120



forma. Nessas situagdes a combinagao de parametros a*/Pe e a/Pe é escrita como no pro-
blema de duas particulas através das variaveis ¥, e ¢m, e as forgas e torques Brownianos
sao simplesmente desligadas numericamente. Este procedimento permite a avaliacdo da in-
fluéncia de cada mecanismo fisico na modelagem do comportamento dinamico da suspensao.
Nas etapas de validacao do cédigo utilizando a comparagao dos valores numéricos da mag-
netizacao de equilibrio da suspensao com valores de modelos tedricos as forgas Brownianas
sao novamente ligadas e o parametro a passa a ser novamente utilizado sem nenhuma in-
consisténcia fisica. Uma discussao detalhada das diferentes formas de se adimensionalizar a

equagao governante deste problema é feita no Apéndice C' desta Tese.

5.3 Testes numéricos preliminares

Com base na formulagao apresentada foi escrito um cédigo em linguagem FORTRAN,
que possui como objetivo a realizagao de simulagoes computacionais paralelas que resolvam as
equacoes do movimento simultaneamente para diversas realizagoes contendo diversas particu-
las em um box fisico com dimensoes finitas a fim de manter uma fracao volumétrica de
particulas pré-definida pelo usuério. Essas simulacgoes dindmicas evoluem no tempo por um
periodo pré-estabelecido e definido pelo usudrio ou até que todas as particulas sedimentem e
alcancem o fundo do box. A presente secdo possui como objetivo ilustrar uma série de testes

numéricos preliminares que visam validar a metodologia proposta e o cédigo desenvolvido.

O cb6digo confeccionado permite incluir ou nao movimento Browniano, acionar ou desa-
tivar a forga gravitacional (suspensoes com particulas livres ou nao da acao liquida da gravi-
dade), aplicar ou ndo um campo externo, além de permitir a facil manipulacao da intensidade
de cada mecanismo fisico de interesse através da definicdo dos parametros adimensionais es-
pecificos que regem a dinamica microestrutural, como St, Pe, o, o e ¢ para suspensoes
coloidais e no caso de suspensoes nao coloidais os parametros «, a* e Pe sao substituidos

pelos parametros ¢, e ¢, ja definidos no capitulo referente ao problema de duas particulas.

A importancia deste capitulo consiste basicamente em mostrar uma proposta de cédigo
computacional e sua validacao através de diversos testes numéricos associados ao tempo de
processamento, ao controle de forgas de curto alcance para situagoes com inércia de particula
diferente de zero, a convergéncia do cédigo e a obtencao de valores de propriedades de trans-
porte da suspensao, como a magnetizacao de equilibrio desta em boa concordancia com valores

tedricos consolidados na literatura.
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5.3.1 Tempo de processamento

Simulagoes diretas de sistemas particulados geralmente apresentam um alto custo com-
putacional, pois resolvem simultaneamente diversas equacgoes diferenciais na tentativa de
modelagem do comportamento de um nimero muito grande de particulas. Além disso, para
que se possa obter valores confidveis de propriedades de transporte com base em anédlise es-
tatistica, é necessaria a realizacdo de diversos experimentos numéricos, ou realizagoes que

precisam evoluir no tempo ao longo de diversos passos de tempo em um processo iterativo.

A fim de se estudar novas tecnologias de processamento paralelo foram desenvolvidas
duas versoes do cédigo, uma utilizando processamento serial e outra processamento paralelo
com OpenMP, na qual a paralelizacao é feita nos nicleos do processador (e nao nos ntcleos
do placa grafica, como na tecnologia GPGPU). Apds a compilacao destas duas versoes do
codigo, foi feita uma andlise do custo computacional em funcao do nimero de particulas
para uma quantidade pré-definida de realizagoes. Foi computado o tempo de CPU necessario
para a execucao de 10 iteragoes no tempo de 15 realizagoes simultaneas de um nimero N de
particulas. Os calculos foram executados em uma méquina com processador 17 contendo 8

nucleos.

4000 -
N Sem processamento paralelo
[  — — — — Com processamento paralelo
3000 |~
<L 2000 |
= B
1000 |
o u L

L
200 400 600 800 1000

Figura 5.3: Ganho de custo computacional através de programacao paralela

A figura (5.3) ilustra o resultado obtido nesta analise. E possivel observar que o custo
computacional cresce com N2, em que N representa o nimero de particulas. Além disso
pode-se observar um ganho considerdvel no custo computacional do processo através da
paralelizacao da execucao das simulacoes. Este ganho na economia de custo computacional

¢é essencial para que se possa executar simulacées envolvendo muitas particulas em periodos
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de tempo menores.

E interessante falar que a paralelizacao do codigo foi feita no ambito das particulas e
nao das realizacbes, ou seja, para cada realizacao as forcas que atuam em cada grupo de
particulas sao determinadas em cada processador. Optou-se por essa filosofia de processa-
mento paralelo, visto que o custo computacional aumenta de forma mais expressiva com o
numero de particulas do que com o niimero de realizagoes, além disso um aumento no nimero
de particulas permite uma diminui¢do no ntimero de realizacoes para que se consigam resul-

tados estatisticamente significativos.

5.3.2 Flutuacgoes de velocidade em suspensoes magnéticas

Sabe-se que a dinamica de suspensoes coloidais nao-magnéticas possui um comporta-
mento das flutuagoes de velocidade estatisticamente estaciondrio, ou seja, ao se analisar a
evolucao temporal da variancia das velocidades de particulas em cima de diversas particulas
e realizagoes o que se observa é um comportamento que oscila em torno de uma média cons-

tante ao longo do tempo.

Primeiramente foi avaliado o comportamento da variancia de velocidades para uma sus-
pensao coloidal magnética. O cédlculo da variancia foi feito através da seguinte sequéncia de

procedimentos.

Para cada realizacao determina-se a velocidade média da suspensao em cada passo de

tempo, através de uma média em cima da velocidade de todas as particulas:

u(j,t) = % Z ui(j,t), (5.21)

o indice inferior 7 denota uma particula ¢ pertencente aquela realizacdo j. A barra superior é
utilizada para definir a velocidade média da suspensao em uma realizacdo em dado instante
de tempo. Em seguida para cada realizacao determina-se a variancia de velocidade de cada

particula e em cada passo de tempo, da seguinte formas:

() = [wij ) - w(0))2. (5.22)

Apés este cdleulo é tirada uma média da variancia u’ (],t) em cima das particulas e das

realizacoes da forma:
Nrea N

<u,2(t)> Nrea N Z ZulQ (4, ), (5.23)

=1 =1

em que N,., denota o nimero de realizagoes consideradas. Desta forma é possivel avaliar

o comportamento das flutuagoes de velocidades induzidas por interacao magnética em um
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suspensao coloidal-magnética, através do comportamento da funcao o(t). E importante res-
saltar que esta fungao o(t) é na verdade uma fungao avaliada em cada uma das trés diregoes

do movimento. De modo que a mesma pode ser decomposta como
12 12 " 12 " 12 R
<u (t)> - <u (t)> &, + <v (t)> &, + <w (t)> éx, (5.24)
em alguns casos sera tratado do médulo da funcao <u/2(t)>, dado por

() = /(w20 + (20 + (070)" 65.29

A primeira anélise acerca do comportamento das flutuagoes de velocidades induzidas por in-

teragoes magnéticas entre os momentos de dipolo das particulas ferromagnéticas que compoem
a suspensao consiste na verificacdo do comportamento da funcao <]u\,2(t)> ao longo do
tempo. Para tanto foram realizadas 10 realizacoes simultaneas envolvendo 300 particulas
em um box fisico cibico sem a aplicacdo de um campo magnético externo, desligando-se o
campo gravitacional (particulas neutrally buoyant) e deixando ligado apenas os mecanismos
de interacao magnética entre os momentos de dipolo das particulas, o arrasto viscoso, o mo-
vimento browniano de baixa intensidade e forcas de lubrificag@o repulsivas entre particulas e
entre particula-parede. Os parametros fisicos desta andlise inicial sao Pe — oo, St = 0.1 e
Ym = 20, os parametros rotacionais associados aos apresentados acima sao os mesmos, estes
parametros caracterizam uma condicao de pequena inércia de particula, nenhuma flutuacao
de velocidade induzida por movimento browniano e uma condicao de interagdo magnética
entre os momentos de dipolo das particulas consideravel de modo a induzir flutuagoes de ve-
locidade provocadas por efeitos de interacoes magnéticas. A varidvel analisada inicialmente

¢ a variancia calculada pela equacao (5.25).

O comportamento observado nesta andlise é apresentado na figura (5.4).0 grafico da fi-
gura (5.4) indica a presenca de diversos picos nos valores da variancia das velocidades em uma
suspensao magnética. Estes picos sao intercalados por periodos de comportamento constante,
nos quais a dinamica destas suspensoes apresenta um comportamento estatisticamente esta-
ciondario. Este comportamento ocorre devido a formacao de agregados ao longo da evolugao
dinamica da suspensao. Em determinados momentos uma particula encontra-se suficiente-
mente préxima de outra e com tal orientacao do vetor momento de dipolo de modo que a
consequéncia deste encontro é a formacao de um pequeno agregado. Durante o processo de
aproximacao entre estas duas particulas a velocidade de ambas aumenta consideravelmente,
distoando fortemente da velocidade média da suspensao naquele instante de tempo. Ao longo
deste processo de formagao de um agregado ocorre um pico no comportamento da variancia
da suspensao. A fim de confirmar esta explicacao foi feita uma ampliacdo em um dos picos da
variancia e ao lado plotou-se a quantidade de trimeros (particulas com trés agregados) para
aquele conjunto de realizacGes simultaneas no mesmo intervalo de tempo. Este resultado esta

apresentado na figura (5.5).
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Figura 5.4: Comportamento da variancia ao longo do tempo para uma suspensao
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Figura 5.5: (a) Comportamento da varidncia ao longo do tempo para uma suspensiao magnética,
a linha tracejada denota a varidncia do sistema na diregdo da gravidade (eixo z), a linha continua
mais fina representa esta variavel na direcao x e a linha continua mais grossa simboliza a variancia na
diregao x. Na figura (b) e possivel observa a evolugao da quantidade de trimeros em cima de diversas

realizagbes para o mesmo intervalo de tempo utilizado na confecgao da figura (a).

E possivel observar que um aumento na quantidade de trimeros induz um pico no com-
portamento da varidncia da suspensao, que por sua vez tende a voltar para o patamar de
variancia constante, tipico de um processo estatisticamente estacionario no qual as flutuagoes

de velocidade da suspensao sao induzidas por interacoes magnéticas nao deterministicas. Este
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comportamento se mantém enquanto o nimero de trimeros permanece constante. A partir
do momento em que um novo agregado se forma a variancia da velocidade da suspensao
responde com um novo pico. A anélise feita contando-se apenas o nimero de trimeros serva
para justificar o comportamento observado na figura (5.4). E importante frisar que ao longo
deste processo de evolucao temporal diversos agregados sao formados, nao sé trimeros, mas
também dimeros e agregados maiores. Ao longo do presente texto a varidncia sera utilizada
como uma variavel importante para uma analise prévia do desempenho do cédigo e também
para a quantificacdo do comportamento das flutuacoes de velocidade induzidas por interacao
magnética em funcao de outros parametros importantes. A analise feita a partir do presente
momento em cima da variancia considera seu valor apenas nas regides nas quais a mesma se

mantém constante ao longo do tempo.

5.3.3 Determinacao da parte ativa da suspensao

A andlise estatistica do comportamento de uma suspensao de esferas em um box finito
com paredes fisicas deve ser feita em cima daquelas particulas que estao suficientemente dis-
tantes da parede, de modo que seu comportamento é pouco influenciado pela presenca da

mesma, conforme mostra a figura (5.6). Quando se fala na determinagao de propriedades de
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Figura 5.6: Ilustragao da parte ativa de uma suspensao

transporte em cima de andlises estatisticas, na verdade estd se avaliando uma propriedade
local em um volume do continuo, suficientemente grande para conter um numero suficien-

temente grande de moléculas ou no presente caso particulas, mas suficientemente pequeno
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para que o mesmo seja considerado um ponto fisico. As particulas presentes em um volume
com estas caracteristicas que serao analisadas para que se possa inferir uma propriedade lo-
cal nao devem ser influenciadas pela existéncia de uma parede fisica, de modo que deve-se
determinar uma parte da suspensao na qual esta hipdtese é valida. Existe uma distancia D
entre um box imaginario no interior do box fisico no qual a anélise estatistica é realizada.
Esta distancia é suficientemente grande para que se esteja analisando o comportamento de
uma suspensao com um numero significativo de particulas do ponto de vista estatistico, mas
suficientemente afastada da parede de modo que o movimento destas particulas seja pouco

afetado pela presenca de um contorno sélido nas imediagoes daquele grupo de particulas.

A fim de se determinar a distancia da parede na qual o comportamento da suspensao é
pouco influenciado pela presenca do contorno sélido foi feito um experimento simples no la-
boratério de Microhidrodinamica e Reologia do Grupo Vortex no qual uma esfera de pléstico
com massa de 0,2922¢g + 0,0033¢g e didametro de 5,84mm + 0,03mm foi colocada para sedi-
mentar em um bozx de vidro contendo 6leo de silicone, fluido de viscosidade 1 = 95000cP. O
processo de sedimentacao foi filmado e uma andlise de imagens determinou a velocidade na
qual esta particula alcanca o fundo do box. Foi observado que a esfera, com St = 5,51.107°
e Re, ~ 107* (em que Re, é o nimero de Reynolds de particula) alcanca o fundo do
box com uma velocidade em torno de 10% da velocidade de Stokes (neste experimento
Us = 2,88mm/s), ou seja, existe uma frenagem desta ao se aproximar do fundo do reci-
piente devido & interacdo entre a parede inferior do boz e a particula. A figura (5.7) ilustra

os materiais utilizados neste experimento.

Do ponto de vista numérico a simulagao do processo de sedimentacao considerando inércia
de particula para valores extremamente pequenos do nimero de Stokes gera problemas sérios
de instabilidade (associados a divisoes por nimeros muito pequenos), de modo que optou-se
por calibrar as constantes da forca de repulsao entre parede e particula que fizessem com que
a mesma alcancasse o fundo do box com uma velocidade igual a 20% da velocidade de Stokes
para uma condicao de St = 0.1. Isto se justifica ja que particulas com maior inércia demoram
mais tempo para responder a qualquer alteragao que a parede tente impor ao movimento da
mesma, fazendo com que a tentativa do movimento na direcao paralela a da gravidade da
particula por parte da parede inferior do recipiente seja menos efetiva do que seria caso o
nimero de Stokes da particula fosse menor, fazendo com que a esfera alcance o fundo do
box com uma velocidade maior. O gréfico da figura (5.8) ilustra o comportamento numérico
da relaxacao e frenagem de uma particula em um box com paredes fisicas para diferentes

condicoes de nimero de Stokes.

E interessante notar que particulas com maior inércia enxergam pouco o fundo do box

e atingem o mesmo com uma velocidade relativamente alta em relacdo ao comportamento

127



Figura 5.7: Aparato experimental para avaliar a frenagem de uma particula devido a
presenca da parede - (a) box de vidro com 6éleo de silicone, (b) balanga digital para

medir a massa da esfera e (c) paquimetro digital para determinagdo do diametro da

esfera
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Figura 5.8: Relaxacao e frenagem de uma particula em um box fisico. A figura (a)
mostra a aceleracao e frenagem de uma particula devido a presenga da parede inferior
de um recipiente fisico. A linha grossa denota o comportamento para St = 10, a linha
tracejada para St = 1 e a linha continua fina para St = 0.1. A figura (b) mostra
ampliagdo do comportamento observado em (a) para a faixa final do movimento da

particula

observado para particulas com menor inércia. Além disso pode-se observar que para uma

distancia equivalente a 4a, em que a denota o raio da particula, a velocidade de sedimentacao
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de uma particula com St = 0.1 é em torno de 80% da velocidade de Stokes, nesta condigao
a particula nao foi afetada de forma tao significativa pela existéncia de uma parede fisica em
suas proximidades. E claro que esta andlise serve apenas como um indicativo da ordem de
magnitude das distancias entre as paredes de um recipiente fisico e particulas inseridas neste
em meio a um fluido viscoso sujeitas a escoamentos em baixos numeros de Reynolds, nas

quais esta interagao particula-parede é muito significativa.

Uma analise mais interessante para que se possa definir o valor D para a parte ativa de
uma suspensao consite no comportamento das flutuagoes de velocidades em funcao do valor
de D. Para esta analise foram executadas 3 realizagoes simultaneas para 500 particulas. O
valor de D foi sendo alterado de 0 a 5. Um campo magnético externo foi acionado e os
parametros fisicos desta andlise foram: Pe — oo, St = 0.1, ¥, = ¢, = 10. A figura (5.9)
mostra o nimero médio de particulas em cada passo de tempo na parte ativa da suspensao,
considerando todas as realizacoes simultaneas. Nota-se que para uma distancia D igual a
4a a quantida de particulas na parte ativa da suspensao oscila em torno de 1000 particulas

(para as trés realizagoes) a cada passo de tempo. A figura (5.10) ilustra o comportamento
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Figura 5.9: Numero médio de particulas na parte ativa da suspensao em funcao de D

da variancia em funcao de D, observa-se uma saturacdo neste comportamento a partir de
D = 4a. Como para esta distancia a parede a velocidade uma particula isolada ainda nao foi
alterada de forma significativa pela existéncia do contorno sélido e a varidncia apresenta um
comportamento de saturacao, foi definida que a parte ativa da suspensao serd constituida pelo

volume imaginério de um box interno ao box real em que cada face encontra-se a uma distancia
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igual a quatro vezes o raio da particula da parede fisica. Desta maneira, todas as analises
realizadas a partir deste ponto considerarao uma parte ativa com esta dimensao. Isto sé vale,
é claro, para problemas nos quais serao consideradas paredes fisicas englobando a suspensao.
No préximo capitulo, onde interacées hidrodinamicas de longo alcance serao adicionadas a
fisica do problema e condi¢Ges de contorno periédicas passarao a ser utilizadas para computar
estas interacOes, nao existird uma parede fisica e portanto todas as particulas da suspensao
serao consideradas como pertencentes a parte ativa para fins estatisticos. E interessante notar
a grande barra de erro para o valor da varidncia quando D = 0. Isso ocorre devido ao fato
de que a parede influencia fortemente particulas que encontram-se muito préximas a esta,
fazendo com que a velocidade das particulas mais préximas ao contorno sélido sejam muito
diferentes das velocidades de particulas mais afastadas da parede aumentando a barra de erro
da variancia no ponto em que todas as particulas da suspensao sao consideradas a fins de

analise estatistica.

Figura 5.10: Variancia da parte ativa da suspensao em funcao de D

5.3.4 Singularidades numéricas - formacao de um dimero

O processo numérico de formacao de um dimero constitui em uma atracao por forcas
de interacao magnéticas que cresce de forma muito acentuada quando as particulas vao se

aproximando. Este crescimento é proporcional a 1/ r* em que r representa a distancia entre os
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centros das particulas. Caso a forga por interacdo magnética nao seja desligada em nenhum
momento ao longo do processo de formacao de um dimero os valores da velocidade das
particulas crescem de forma tao acentuada que mesmo a imposicao de forcas de repulsao e
de contato nao sao capazes de evitar problemas de singularidades numéricas. Do ponto de
vista numérico é mais viavel desligar a for¢a de interacdo magnética entre particulas muito
préximas para evitar este tipo de inconveniente. A partir de uma calibragdo consistente do
passo de tempo numérico, este tipo de singularidade s6 se apresenta quando se consideram

efeitos de inércia de particula.

Uma calibragao meticulosa da distancia minima entre o centro de duas particulas para
que se evitassem problemas numéricos na formacao de agregados foi realizada para diferentes
valores de St e i,,. Neste caso optou-se por desligar totalmente as forcas e torques Browni-
anos, de modo que Pe — co. Para tanto duas particulas foram separadas por uma distancia
equivalente a 10a e seus momentos de dipolo foram definidos de forma a induzir a formacao
de um dimero. Para cada valor de nimero de Stokes foram realizadas simulagoes variando
o parametro de interacao magnética 1, e o valor da distancia minima entre os centros das
esferas no qual forgas por interacao magnéticas devem ser desligadas foi calibrado. A figura

(5.11) ilustra o esquema utilizado para a realizacao desta calibracdo. A calibragao foi feita

Esfera 1 Esfera 2

10a
Di = Di, Di=Di ,

L

X

y

Figura 5.11: Esquema utilizado para a calibragao da distancia minima entre centros na
qual a forca magnética deve ser desligada. Os dipolos das particulas sao setados como
idénticos e estao alinhados na direcao de separacao das esferas, o que gera uma forca

liquida de atracao entre estas.

de modo que a distancia entre o centro das esferas se estabilizasse em um patamar constante
maior do que 2a para evitar overlap entre particulas sem a necessidade de se ativar uma forga
de contato. Os valores desta distancia minima sao dados na figura (5.12). O comportamento
do gap minimo em fung¢do do parametro magnético pode ser muito bem aproximado por um

ajuste do tipo power-law dados pelas seguintes expressoes:
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Figura 5.12: Distancia minima entre centros na qual a forca magnética deve ser desli-

gada em funcao de v,

e Para St =0.1:

Gap(y,) = 1.68531h,, 2097 (5.26)
e Para St = 1.0:

Gap(thm) = 1.84011),, %139 (5.27)
e Para St = 10.0:

Gap(Pm) = 2.3409¢,, 01628, (5.28)

E possivel notar que conforme o nimero de Stokes aumenta a distancia entre os centros das
particulas na qual a for¢ca por interacdo magnética deve ser desligada para que se evitem
problemas de singularidades numéricas sem sentido fisico deve aumentar de forma mais acen-
tuada. Isto ocorre porque para valores maiores de St a particula possui mais inércia e mesmo
apds o desligamento da forga atrativa a mesma continua seu movimento deterministico de
atracao que vai sendo freado pelo arrasto viscoso até que forcas de repulsao por efeito de lu-
brificacdo passem a atuar na particula a fim de tentar evitar um overlap numérico. A figura
(5.13) ilustra o comportamento da distancia entre os centros das particulas com relagdo ao
tempo para diferentes condi¢oes numéricas. A figura (5.13.a) mostra que ao nao se desligar a
forga de interagao magnética conforme duas particulas vao se aproximando o comportamento
da formacao de um dimero nao corresponde & realidade fisica e as particulas acabam se dis-
tanciando de forma abrupta a partir do momento em que uma particula entra dentro da outra

e o valor numérico desta forga de atracao explode. J4 as figuras (5.13.b) e (5.13.c) mostram
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Figura 5.13: Comportamento da distancia entre centros com relagdo ao tempo. (a)
Forga magnética sempre ligada, (b) forga magnética desligada para distancia entre
centros igual a 2a, (c¢) ampliagdo do comportamento observado em (b) e (d) forca

magnética desligada em uma distancia calibrada corretamente

que ao se desligar a forca de interagdo magnética apenas no momento em que as superficies
das esfera encostam uma na outra a inércia do movimento faz com que uma particula entre
dentro da outra, a partir deste momento uma forca de Hertz é acionada que tenta repelir as
particulas, porém o que a mesma faz é apenas frear o movimento de interpenetracao das es-
feras até o momento em que uma esfera ultrapassa a outra e finalmente responde a aplicagao
de uma forca repulsiva alguns passos de tempo atrds (é importante lembrar que a resposta
da dinamica é sempre defasada da excitagao devido ao efeito de inércia da particula) e tenta
sair de dentro desta. Este movimento oscilatério ocorre até que se estabelece uma condigao
permanente em que uma esfera repousa exatamente no interior da outra. E evidente que
este comportamento numérico nao possui sentido fisico e que ocorre porque do ponto de
vista numeérico é extremamente complicado trabalhar com sistemas que possuem inércia e
com forcas de atragao com crescimento tao acentuado de forma simultanea. A figura (5.13.d)
mostra o comportamento observado quando a forca de atracao magnética é desligada a partir

de uma distancia minima entre os centros calibrada conforme descrito anteriormente. Neste
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caso as particulas formam um dimero de modo suave e coerente com a realidade fisica do

processo, sem qualquer problema de overlap.

5.3.5 Convergéncia de propriedades estatisticas em fungao do tamanho do

sistema

Da literatura especializada sabe-se que o decaimento lento de interacoes hidrodinamicas
(1/r) gera sérios problemas de convergéncia das propriedades de transporte que variam de
acordo com o tamanho do sistema. Em uma simulacdo dindmica de um sistema particulado
com interagoes apenas de origem hidrodinamica em um box com paredes fisicas esta di-
vergéncia no valor de propriedades estatisticas como a variancia de velocidades se apresenta
naturalmente. Do ponto de vista fisico esta divergéncia estd associada & ordem de magni-
tude do decaimento de interagdes hidrodinamicas, pois a faixa de acao destas interacoes é
da mesma ordem que o préprio tamanho do sistema. No caso de interagoes magnéticas, as
mesmas decaem com 1/r* para a forga e 1/73 para o torque, um decaimento relativamente
rapido. A presente andlise mostra que para este tipo de interacao propriedades de transporte
como velocidade média, variancia e magnetizacao convergem de acordo com variacoes no

tamanho do sistema. A validagdo proposta constitui os seguintes passos.

1. Define-se uma fragdo volumétrica fixa;

2. Realizam-se diversas simulagoes alterando-se o niimero de particulas, de modo a man-
ter uma fracdo volumétrica constante, ou seja, o tamanho do box vai sendo alterado

conforme o numero de particulas é alterado;

3. A condigdo na qual as simulagoes sdo realizadas busca suprimir qualquer tipo de
flutuacao induzida por movimento browniano, para que flutuacées induzidas por in-
teragoes magnéticas sejam percebidas de forma significativa, de modo que os parametros

fisicos definidos na simulacao sao: Pe =— 00,5t = 0.1 e 1, = 10;

4. Para avaliacao da velocidade média e variancia o campo externo foi desligado, de modo
que avaliou-se a convergéncia destas propriedades focando-se apenas nas interacoes

magnéticas entre momentos de dipolo;

5. Para avaliacdo da convergéncia da magnetizagdo de equilibrio um campo externo foi
aplicado e o parametro associado a este campo foi definido como a = 10, além disso
para a avaliacdo da convergéncia da magnetizagdo verificou-se que a mesma converge
mais rapidamente no tempo para menores valores de Pe, precisando de menos iteracoes

para se obter um resultado em regime permanente, desta forma para a avaliacdo do
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comportamento da magnetizacao de equilibrio foram realizada simulagoes com Pe =

1.0.

O primeiro resultado desta analise mostra o comportamento da velocidade média nas trés
diregoes para uma simulacao com fragdo volumétrica igual a ¢ = 1.0%, com 300 particulas
e parametros definidos como no passo 3. Percebe-se pela figura (5.14) que estas interagoes
magnéticas geram velocidades nas direces perpendiculares a gravidade que flutuam em torno
de zero e um comportamento praticamente idéntico ao de uma esfera sedimentando em regime
de Stokes, sem interagao hidrodindmica com outras esferas, na direcao paralela a gravidade.
Diferentemente de uma situagdo em que existe o chamado back-flow produzido pela resposta
ao deslocamento de fluido na direcao da sedimentacao contra o fundo do box, o problema sem
interagoes hidrodinamicas nao altera de forma significativa o comportamento da velocidade
média de sedimentacao, de modo que esta nao é uma grandeza estatistica interessante para
se avaliar a questao de convergéncia de propriedades médias com a variacao do tamanho

do sistema. Desta forma, a andlise da varidncia se mostra muito mais interessante para se
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Figura 5.14: Velocidade média de uma suspensao magnética em funcio do tempo. A linha continua
denota a variagao de uma das componentes perpendiculares a gravidade e a linha tracejada repre-
senta a componente de velocidade na direcao da gravidade. O encarte representa uma ampliagao do

comportamento observado na diregao perpendicular a gravidade.

avaliar se o tamanho do sistema influencia o valor desta propriedade e se a mesma satura com

o aumento do sistema. A figura (5.15) mostra uma variacdo significativa desta propriedade
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com variagoes no tamanho do sistema e indica também a existéncia de um platé onde esta
propriedade satura. Esta andlise é importante, pois fornece uma idéia do niimero de particulas
a serém utilizadas em analises futuras. E possivel notar uma convergéncia mais rapida para

menores fragoes volumétricas, condi¢ao de menor interacao magnética. A figura (5.16) mostra
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Figura 5.15: Variancia em funcio do tamanho do sistema para (a) ¢ = 0.1% e (b) ¢ = 1.0%. E
possivel notar que em ambos os casos as interagoes magnéticas que decaem com 1/r* levam a uma

estatistica convergente para a variancia do sistema particulado.

o comportamento observado para a magnetizacao de equilibrio para uma fracdo volumétrica
¢ = 5.0%. Observa-se uma convergéncia no valor desta propriedade conforme altera-se o

tamanho do sistema.

1
0.95- R
ho] :
= : .
~— 09 o °
o — . L g
= B .
0.85}
08 7\ 1 [ | [
107 1072 10"
1/N

Figura 5.16: Magnetizacao de equilibrio em funcio do tamanho do sistema - ¢ = 5.0%. E possivel
observar uma rapida convergéncia desta propriedade em funcao do tamanho do sistema para a condigao
de o = a = 10 e Pe = 1. Estudos mais detalhados em relagao a convergéncia desta propriedade para
valores menores de campo aplicado (« ~ 1, que leva a um comportamento menos deterministico do

sistema) serdo feitos em se¢oes futuras.
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5.4 Formacao de cadeias e trajetdoria de uma particula teste

Uma figura interessante que mostra o efeito destas interagoes magnéticas entre momentos

de dipolo de particulas é a a figura (5.17). A figura (5.17) mostra a trajetéria de uma particula

A b

(a) (b)

(©) (d)

Figura 5.17: Trajetéria de uma particula teste em diferentes situagoes fisicas. A figura (a) ilustra
uma suspensao sem interagoes magnéticas sujeita apenas a acao da gravidade no limite em que Pe —
00, pm = 0. J& afigura (b) mostra a trajetéria de uma particula teste em uma suspensao sujeita apenas
a acdo da gravidade e interagbes magnéticas com Pe — 00 e 1, = 20. A letra (c) ilustra a trajetéria
de uma particula teste em uma suspensao sem interacoes magnéticas, com movimento Browniano para
valores de Pe =1 e a figura (d) considera interagdes magnéticas e movimento browniano com a* = 20
e Pe=1.

teste da suspensao para diferentes configuragoes dos parametros Pe, o e 1, no caso em que
Pe — co. Em todos os casos foram realizadas simulagoes com 200 particulas e a trajetoria de
uma particula arbitraria foi analisada. Foram utilizadas poucas particulas neste caso, pois o
interesse desta figura é apenas destacar a diferenca de comportamento na trajetoria de uma
particula qualquer pertencente a uma suspensao com muitos corpos do problema de duas

particulas apresentado na secao anterior.

E possivel perceber que apenas a presenca de interacdes magnéticas entre os momentos
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de dipolo das particulas que compoem uma suspensao magnética ja é capaz de fornecer
um cardter nao linear ao movimento de uma particula teste (5.17.b), diferentemente do
comportamento da trajetéria de sedimentacao de uma particula teste em uma suspensao sem

interagbes magnéticas (5.17.a) e hidrodinamicas.

Além disso é possivel observar o efeito do movimento de uma particula teste em uma
suspensao coloidal sujeita unicamente & sedimentacao diferencial e movimento browniano,
sem interagoes magnéticas (5.17.c) e desta em uma suspensao coloidal magnética, na presenga
de interac¢oes magnéticas e movimento Browniano, (5.17.d). E importante reforcar que estas
simulacoes foram realizadas para particulas com um pequeno efeito de inércia, de modo que a
forca randomica inserida na equacao diferencial estocastica de Langevin, que serve como base
para as presentes simulacoes, leva um certo passo de tempo a ser sentida pelas particulas.
Desta forma o classico comportamento random-walk Browniano nao é observado neste tipo
de simulacao, diferentemente do que foi apresentado no Capitulo 7 do presente trabalho, no
qual foram analisados os movimentos de uma particula sujeita a movimento Browniano tanto

nas condicgoes com e sem inércia de particula.

Um detalhe interessante observado na figura (5.17) é que em certo sentido o movimento
de uma particula teste na presenca simultanea de interagoes magnéticas e movimento Brow-
niano aparenta ser menos nao linear do que o apresentado apenas na presenga de movimento
Browniano. Uma possivel explicacao para este fendmeno seria a formagao de agregados no
processo com interagoes magnéticas que poderiam diminuir a mobilidade uma particula teste
inserida no interior da suspensao, de modo andlogo ao que ocorre em processos de estabi-
lizacao de leitos fluidizados através da adicao de particulas magnéticas na presenca de um

campo externo, conforme explorado por Sobra, Cunha e Gontijo (2013).

A fim de se explorar exemplos tipicos de alteragoes microestruturais em suspensoes
magnéticas induzidas por mecanismos como interacao particula-particula e interagao campo-
particula, foram realizadas duas simula¢Ges do processo de evolucao dinamica de uma sus-
pensao magnética nao coloidal e livre da acao liquida da gravidade. No primeiro caso foram
consideradas interagoes magnéticas entre as particulas da suspensao, na auséncia de um
campo externo aplicado. J& no segundo caso um campo externo foi adicionado. Nos dois
casos as suspensoes possuem 2000 particulas e as simulagoes foram realizadas durante um
tempo adimensional equivalente & 40 tempos de Stokes. A fracao volumétrica para os dois
casos foi de 5% e o nimero de Péclet tende & infinito. No primeiro caso, na auséncia de
campo magnético o valor do parametro v, associado a interagdo magnética entre as esferas
foi definido como igual a 10 e o numero de Stokes igual a 0.1. A imagem que ilustra o com-
portamento da suspensao através de uma comparacao entre os estados inicial e final desta na

auséncia de campo externo é mostrada em (5.18).
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Figura 5.18: Evolugao temporal do processo de formagao de agregados em uma suspensio nao-
coloidal com interagoes magnéticas na auséncia de um campo aplicado. A figura (a) mostra o instante
inicial t=0, em (b) tém-se a imagem obtida para t=40 tempos de Stokes, em (c) e (d) tém-se a mesma
configuragao das figuras (a) e (b), porém com uma ampliagdo no centro do dominio de célculo da

suspensao.

E possivel observar uma significativa alteracio na microestrutura da suspensio entre os
instantes inicial e final da simulagdo. Mesmo na auséncia de um campo externo aplicado,
os momentos de dipolo das particulas interagem de modo a formar estruturas agregativas.
E importante falar que a condicao inicial é gerada com a total auséncia de agregados e que
os mesmos sao formados ao longo do processo simulacao dinamica de Langevin. E possivel
notar que os agregados na auséncia de um campo externo aplicado nao sao formados ao
longo de nenhuma direcao preferencial, diferentemente do comportamento classico conhecido
na literatura e mostrado de forma experimental na primeira figura da introducao desta tese,

no qual as particulas tendem a se alinhar na direcao de um campo externo aplicado.

J& a figura (5.19) ilustra imagens de uma evolugao temporal tipica na presenga de um

campo externo aplicado obtida através do processamento pelo cédigo confeccionado na pre-
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sente Tese. Para a obtencao destas imagens foi realizada uma simulacao com 2000 esferas

com St = 0.1, ¥, = 10.0, ¢, = 10, ¢ = 5.0% e Pe — oco. O campo externo foi aplicado na

parede superior do box no sentido paralelo ao da gravidade.
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Figura 5.19: Evolucao temporal do processo de formacao de agregados em uma suspensdao nao-
coloidal com interagoes magnéticas na presenca de um campo aplicado. A figura (a) mostra o instante
inicial t=0, em (b) tém-se a imagem obtida para t=40 tempos de Stokes. Em (c¢) é dado um detalhe da
configuragao inicial através de uma ampliagdo do centro da suspenséao e em (d) é mostrado o mesmo

detalhe, porém para t=40. E possivel notar a formacao de agregados alinhados na diregao do campo
aplicado, neste caso o eixo z.

Diversos fenomenos podem ser observados na sequéncia de imagens apresentada na figura
(5.19). Primeiramente é possivel notar uma tendéncia muito maior a formagao de agregados,
induzida pelo alinhamento dos momentos de dipolo das particulas na direcao do campo
externo aplicado. Do ponto de vista fisico o que ocorre é que o torque magnético induzido
pela interacao rotacional entre o campo aplicado e as particulas faz com que estas tendam
a girar de modo que se o campo aplicado for suficientemente grande, apdés um certo periodo
a tendéncia é que todas as particulas estejam orientadas na direcdo deste. Obviamente que
no caso de uma suspensao coloidal a dinamica rotacional é regida por uma competigao entre

torques Brownianos que tentam randomizar a direcao dos momentos de dipolo individuais de
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cada particula e um torque deterministico externo associado a aplicacao do campo, além de
torques induzidos por interagoes magnéticas entre as particulas da suspensao, que no caso de

suspensoes diluidas acaba se tornando um mecanismo mais fraco.

A figura (5.20) mostra a configuragao da posicao do momento de dipolo de cada uma das
2000 particulas em uma outra simulagao nas mesmas condigoes utilizadas para a confeccao da
figura (5.19) em um instante de tempo ¢ = 4. E possivel notar que o alinhamento dos dipolos
na direcao do campo externo € muito mais rdpido que a modificagao microestrutural causada
por este alinhamento. Isto indica que para que as particulas se alinhem na dire¢do do campo
aplicado é necessaria uma rica dindmica evolutiva associada as interacoes magnéticas entre

as esferas, que sé ocorre apds o alinhamento dos dipolos destas na direcao do campo.
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Figura 5.20: Configuracio da posicio das particulas e dos momentos de dipolo destas na condicio
de um campo externo aplicado para St = 0.1, ¥, = @ = 10, ¢ = 5.0% e Pe — oco. A figura
(a) mostra a configuragdo das particulas no instante inicial enquanto a figura (c) ilustra apenas as
configuragoes dos momentos de dipolo no mesmo instante. J4 a figura (b) ilustra a configuracao das
esferas no instante de tempo ¢ = 4 tempos de Stokes e a figura (d) é obtida para o mesmo instante,

porém mostra apenas a direcao dos momentos de dipolo das esferas.

Ap6s o alinhamento das particulas na dire¢do do campo, a forga por interagdo magnética

entre as particulas é a responsavel pela tendéncia de agregacao que estas apresentam e que
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pode ser observada na figura (5.19). Lembre-se que a forca por interacdo magnética entre
os momentos de dipolo das particulas é dada pela equacao (5.15). Para simplificar a andlise
considere que apenas duas particulas estao interagindo magneticamente em um dominio bi-
dimensional e que ambas possuem momentos de dipolo iguais alinhados na direcao de um

campo externo, de modo que:

d, = (0,1) (5.29)

em que os sub-indices 1 e 2 denotam as particulas 1 e 2. A figura (5.21) ilustra o esquema

proposto.

X

Figura 5.21: Configuracio da posi¢ao de duas particulas em um sistema bidimensional e dos mo-
mentos de dipolo destas na condicdo em que estas particulas posseum momentos de dipolo alinhados

na diregao do campo.

As forgas por interagdo magnética entre os momentos de dipolo das particulas 1 e 2 sao

obtidas através da equacao (5.15) na condigao em que dy = (0,1), do = (0,1) e

rg = \/(961 —29)” + (11 — o)’ (5.31)
—~ Ty —T2) . — -
19 = (21 Z)ew + (= y2) €y (5.32)
r12 12
= (z2 — ﬂfl)ém 4 (y2 — yl)éy (5.33)
12 12

substituindo os indices 1 e 2 na equacao (5.15), tém-se
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1 ar

fm = Pert [(dl . d2) ?12 + (dl . ?12) d2 + (dQ . ?12) d1 -5 (dl . 7/"\12) (d2 . »,/?12) ;?12] (534)
12
e
a* ~ . R R A
T = Pyt [(d2 - d)To1 + (dz - T21) dy + (dy - T21) d2 = 5(d2 - 721) (d1 - T21) T21]  (5.35)
12

em que f,ln e f%b denotam as forcas magnéticas associadas a interacdo entre as particulas
atuantes nas esferas 1 e 2 respectivamente. Substituindo (5.30) e (5.33) em (5.34) e (5.35)

tém-se que as componentes das forgas magnéticas atuantes nas esferas 1 e 2 sdo dadas por

* _ _ 2 o
1@ ; (x1—w2) 5(y1 Y2) 3(331 T3) (5.36)
! P6T12 712 7"12
* 3
1 o 3(y1 —y2) (y1 —y2)
= -5 5.37
Jm Pert, 712 r3, ( )
2
2 o |(za—z1) _(y2—v1) (22— 71)
= -5 5.38
Fmy Pert, 719 r3, ( )
(§]
. 3
2 a 3(y2 — 1) (y2 — 1)
= -5 5.39
™2 Perf, r19 3, ( )

Desta forma se duas particulas estao alinhadas sobre uma linha central perpendicular ao
eixo y, como ilustrada na figura (5.22) das equagdes (5.36) a (5.39) as forcas que atuam nas
particulas 1 e 2 sao dadas por

1 ot (x1 —x2)
= <0 5.40
Fms Perty, T2 ( )

fh, =0 (5.41)
2 a* (xg — 1)
= >0 5.42
™ Perfy, iz ( )
e
frmy =0 (5.43)

ou seja, para esta configuragao o efeito liquido das interagoes magnéticas entre as esferas é
o de repulsao na direcdo z, ja que a esfera 1 tenderd a se mover para a esquerda e a esfera
2 para a direita, conforme ilustrado na figura (5.22). Da mesma forma, se estas particulas
encontram-se alinhadas sobre uma mesma linha perpendicular ao eixo x, as forcas de interagao

que surgem entre as esferas 1 e 2 sao dadas a partir de (5.36),(5.37),(5.38) e (5.39) por
Finy = fiy =0 (544)

oo [3(—ye) 5(?/1 —y2)° (5.45)
_ .

mg 4
Pert, 19 79
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Esfera 1 . Esfera2

Yy (Xz_ Xl)

X

Figura 5.22: Configuracio da posi¢do de duas particulas em um sistema bidimensional e dos mo-
mentos de dipolo destas na condicado em que estas particulas posseum momentos de dipolo alinhados

na diregao do campo e encontram-se alinhadas sobre uma linha perpendicular ao eixo y.

e
" 3
o _ @ |3(p-y) (p2-y) (5.46)
m2 o Pertf, 712 r3, '
como neste caso
r12 = |y1 — 2| (5.47)
tém-se
flo =2 >0 (5.48)
m2 Peril2
e
2
= -2 <0 (5.49)
m2 Per%Q

de modo que as particulas irdo se atrair na dire¢do do alinhamento entre elas conforme
mostra a figura (5.23). Esta breve andlise sugere que a dindmica responsavel pela agregacao de
particulas na aplicacdo de um campo externo ocorre em duas etapas e gera um efeito liquido de
alinhamento das particulas na diregdo do campo (comportamento cldssico observado quando
pequenas particulas de material ferromagnético se alinham nas diregoes das linhas de inducao
magnética quando aproximadas de um {ma permanente). Primeiramente os momentos de
dipolo das particulas sao alinhados na direcao de um campo externo aplicado devido a um
torque de interacao entre o campo e as particulas. Em seguida caso exista um esapacamento
entre duas particulas quaisquer da suspensao nas direcoes paralelas ao campo, forcas atrativas
devido a interacao entre os momentos de dipolo magnéticos das particulas surgem na tentativa

de aproximar estas particulas para alinha-las na direcao do campo. Paralelamente a isso forcas
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repulsivas na direcido perpendicular ao campo surgem entre essas duas particulas. Além disso
conforme as esferas se aproximam outras forgas passam a agir entre as particulas como forcas
repulsivas de lubrificagdo e forgas de contato caso as particulas cheguem a encostar uma na

outra.

Esfera 2

v,— V)

Esfera 1

X

Figura 5.23: Configuracio da posi¢do de duas particulas em um sistema bidimensional e dos mo-
mentos de dipolo destas na condi¢ao em que estas particulas posseum momentos de dipolo alinhados

na diregao do campo e encontram-se alinhadas sobre uma linha perpendicular ao eixo x.

Essa dinamica de forcas de curto alcance na presenca de interacoes magnéticas e inércia de
particula é muito complicada e do ponto de vista numérico um controle perfeito da intensidade
dessas forcas no processo de formacao de agregados induzidos por interagoes magnéticas
consiste em um grande desafio. Conforme visto em se¢oes anteriores deve-se desligar as forcas
por interagao magnética entre as particulas para particulas muito proximas, procedimento
necessario para simulagbes com inércia de particula, desta forma a dinamica passa a ser
regida por forgas repulsivas artificiais de lubrificagdo e contato, de modo que a formagao de
longas cadeias perfeitamente alinhadas na direcao do campo passa a ser muito complicada
de se capturar numericamente, pois exige um controle muito preciso de todos os parametros
fisicos e forcas de curto alcance. Ainda assim a metodologia numérica apresentada na presente
Tese consegue capturar esse fendomeno fisico e mostra alteragoes microestruturais consistentes
com a anisotropia esperada associada a formagao de longas cadeias na dire¢do de um campo

aplicado.
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Um aspecto interessante que pode ser observado nestas simulagoes diz respeito a topologia
de agregados tipicos formados devido ao efeito de interacdo magnética entre as esferas na
presenca e auséncia de um campo externo. A figura (5.24) ilustra uma amplia¢ao no interior
de uma suspensao magnética na auséncia de campo magnético, mas na presenca de interagoes
entre os momentos de dipolo das particulas. Na figura (a) é possivel observar a formagao
de microagregados em uma forma caracteristica anisotrépica nao muito bem definida. Os
agregados possuem topologia mais semelhante a de uma esfera ou “cachos”do que a geometria
de longas fibras estiradas e os momentos de dipolo das particulas nao apontam em uma dire¢ao

preferencial especifica.
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Figura 5.24: Formagao de um agregado em uma simulacdo na presenca de interagoes magnéticas
entre as particulas, na auséncia de um campo externo. A figura (a) ilustra uma amplia¢do no interior
da suspensdo em um agregado qualquer enquanto a figura (b) mostra apenas as setas indicando o

momento de dipolo de cada particula pertencente ao agregado ilustrado na figura (a).
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— —>

a {
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Figura 5.25: Formagao de um agregado em uma simulagio na presencga de interacoes magnéticas
entre as particulas com um campo externo aplicado. A figura (a) ilustra uma ampliagdo no interior
da suspensdo em um agregado qualquer enquanto a figura (b) mostra apenas as setas indicando o

momento de dipolo de cada particula pertencente ao agregado ilustrado na figura (a).
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J& na figura (5.25), na qual a presenca de um campo externo foi considerada, é possivel
observar longas cadeias alinhadas na direcdo do campo e momentos de dipolo também ali-
nhados perfeitamente na dire¢ao de aplicacao do campo externo. A titulo de curiosidade, um
parametro interessante, que pode ser explorado em trabalhos futuros relacionados a carac-
terizagao de agregados induzidos por efeito de interagbes magnéticas em sistemas de muitos

corpos, é a dimensao fractal do agregado. Este parametro é definido pela expressao

N’::<5é>d (5.50)

a

em que N, representa o numero de particulas no agregado, R4 ¢ o raio de giragao do agregado
formado pelo desenho de uma esfera imaginaria englobando todas as particulas deste, a é o
raio de uma tnica particula e d é a dimensao fractal do agregado. A figura (5.26) ilustra um
esquema comparativo mostrando a diferenca no raio de giracao de agregados formados com

topologias diferentes.
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Figura 5.26: Esquema comparativo entre o raio de giracio de um agregado com seis particulas

agrupadas numa configuracdo na auséncia de campo externo (a) e na presenca deste (b).

E possivel observar que para um mesmo numero de particulas o raio de giracao de agre-
gados formados na presenca de um campo externo serd sempre maior que aqueles formados
na auséncia deste. Além disso no exemplo dado na figura (5.26) é possivel notar que um

agregado com 6 particulas organizadas de modo mais préximo a de um circulo, o valor de d

3 d
6= <I> — d=1.63

serda dado por

enquanto que na estrutura mostrada em (5.26.b) tém-se

5 d
6 = <I> — d=1.11

147



dessa forma a tendéncia geral é que as dimensoes fractais de agregados formados em sus-
pensoes magnéticas na presenca de um campo externo sejam menores que aquelas na auséncia

de campo.

148



5.5 Analise das flutuacgoes de velocidade em suspensoes magnéticas

As anaélises preliminares foram importantes para que um processo de simulacdo possa
ser definido na tentativa de obtencao de grandezas fisicas com base em simulacoes diretas na
escala da particula. Desta forma os resultados apresentados daqui para a frente consideram
as seguintes condigoes: 500 particulas por realizagao, 10 realizagbes simultaneas e distancia
da parte ativa com relagdo as paredes fisicas igual a 4 raios de particula. Considerando
estas condigoes de simulacao, procurou-se avaliar o comportamento das flutuacgoes de veloci-
dade induzidas por interagoes magnéticas em funcao da fracdo volumétrica e do parametro

magnético ,,.

Inicialmente fixou-se o valor do parametro de interacao magnética em v, = 20.0, para
esta condicao a fragao volumétrica foi variada entre 0.5% < ¢ < 10.0%. Avaliou-se entao a
variacao do comportamento da variancia média em fungao de ¢. Posteriormente foi definida
uma fragao volumétrica fixa de ¢ = 5.0% e o parametro de interagdo magnética foi alterado
de 10 < 1, < 50. Desta forma foi possivel avaliar a influéncia destas dois parametros no
comportamento das flutuagoes de velocidade induzidas por interagao entre os momentos de

dipolo magnético.

As figuras (5.27) e (5.28) indicam um aumento na intensidade das flutuagoes de velocidade
induzidas por interagoes magnéticas tanto conforme se aumenta a fragao volumétrica quanto
se aumenta o parametro de interacao magnética. Para o aumento com relacao ao parametro
¥, este é mais lento no inicio e no final, existindo uma faixa de variagdo aproximadamente
linear para valores intermediarios. O préximo capitulo explora de forma mais detalhada o pa-
pel das interagoes magnéticas na variancia de sistemas particulados na presenca de interagoes

magnéticas e hidrodinamicas.

Para a variagao das flutuacoes de velocidade com relacao a fracao volumétrica de particu-
las observa-se um aumento muito intenso desta conforme ¢ se aproxima de 10%. Este compor-
tamento indica a tendéncia de que esta variavel cresce de forma descontrolada para maiores
fragoes volumétricas, o que pode ser o indicio de um comportamento fisicamente inconsis-
tente, pois conforme se densifica a estrutura da suspensao as particulas possuem menos mobi-
lidade, de modo que poderiamos esperar uma tendéncia de saturacao da variancia do sistema
para maiores fragoes volumétricas. Essa possivel inconsisténcia fisica pode ser explicada
pela desconsideracao de interacoes hidrodinamicas entre as particulas. No préximo capitulo
este toOpico sera novamente explorado, porém na presenca de interagoes hidrodinamicas e
magnéticas simultaneas. E importante falar que mesmo esperando uma atenuacao do cres-
cimento da variancia do sistema para maiores fragoes volumétricas devido a diminuicao de

mobilidade das particulas, as interacoes magnéticas passam a ficar mais fortes para suspensoes
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mais densas (maiores valores de ¢), pois decaem com 1/r* para a forca e 1/r2 para o torque.
Na verdade devido & nao linearidade do problema a resposta deve ser buscada através de

simulagoes computacionais na escala da particula.

Nesta secao nota-se que boas aproximagoes sao obtidas para o ajuste dos valores de
saturacao temporal de <|u|/2> em funcao de ¥, e ¢ de acordo com poténcias inteiras destas
varidveis, indo de 1 a 3. No préoximo capitulo o comportamento da variancia de suspensoes
magnéticas na presenca simultanea de interagoes magnéticas e hidrodinamicas serd explorado

em detalhes e a aparente inconsisténcia fisica mostrada no grafico (5.27) serd resolvida.

0.02

0.005F
<|u’ |2> = d0 + d1(p+ d2(p2 + d3 (p3

Figura 5.27: Variancia em funcao de ¢ para v, = 20

150



0.03

0.01

e — 2
QUI>=¢+ e, + U,

o

()

N
\\\I\\\\I\\\\I\\\\I\\\\I\\\\I\\\\I\\

o

10 20 30 40 50
Wy

Figura 5.28: Variancia em funcao de 1, para ¢ = 5%
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5.6 Uma analise de modelos de magnetizagao

Uma das propriedades mais importantes para a caracterizacao de um ferrofluido consiste
na magnetizagao de equilibrio da suspensao magnética. A propriedade macroscépica definida
por magnetizacao estd intimamente associada a maneira pela qual os momentos de dipolo
individuais das nano ou micro particulas que compoe a suspensao se alinham na direcao de um
campo externo aplicado. A figura (5.29) ilustra o comportamento destes momentos de dipolo
na presenca de um campo externo. Em um primeiro momento (5.29.a) cada particula possui
um momento de dipolo alinhado em uma determinada direcdo, de modo que a média das
direcoes dos momentos de dipolo de todas as particula com relacao a uma determinada direcao
pré-definida é nula. Nesta condic¢ao dizemos que a magnetizagao de equilibrio (definida para a
condigao de um ferrofluido em repouso) é nula. Apéds a aplicagdo de um campo externo surge
de forma espontanea através da interacdo campo-particula um torque aplicado sobre cada
particula que compée a suspensao magnética. Este torque tende a rotacionar as particulas e
consequentemente seus momentos de dipolo na dire¢ao do campo aplicado. Em uma condigao
em que a razao entre forcas magnéticas e brownianas (parametro « ja definido ao longo do
presente texto) é suficientemente grande e o tempo de aplicacdo do campo externo também,
o resultado final é o alinhamento de todos os momentos de dipolo na direcdo do campo
(5.29.b). Nesta condigdo dizemos que magnetizagao de equilibrio da suspensdo atinge seu
valor de saturacao M. Nesta condicdo a magnetizacao da suspensao consiste simplesmente
em uma média volumétrica da magnetizacao do material sélido que compde as nano ou micro

particulas. Um modelo de magnetizacao de equilibrio busca justamente uma equacao que

Q»O:Ozo 9(5 %g%éggéé
554)%) €>g<g b
Q &Q gg% %C% %c%
vz, &4 P89 408
QO%Q*& $$$é$ :

(@) (s)]

O

Figura 5.29: Momentos de dipolo distribuidos randomicamente (a) e momentos de

dipolo alinhados na diregao de um campo externo (b)

represente como a magnetizagdo de um ferrofluido em repouso se comporta em fungao de
dois parametros fundamentais: a razao entre forcas magnéticas e brownianas « e a fragao

volumétrica de particulas ¢.
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Uma primeira abordagem de um modelo de magnetizacao de equilibrio consiste no modelo
ordem ¢ baseado na teoria classica de Langevin. Este modelo despreza interagoes magnéticas
entre particulas. Neste caso é assumida uma funcao distribruicao de probabilidade das ori-
entacoes dos momentos de dipolo magnético em relacao a orientagao do campo externo apli-
cado, como sendo uma funcao densidade de probabilidade de Boltzmann. Utilizando este

modelo, determina-se a magnetizagao de equilibrio, como sendo igual a
1
My = M; (cotha — —) =M;L(«), (5.51)
o

em que L(«a) é chamada de fungao Langevin. Nas equacoes (5.51) e (??), M, é a magnetizagao
de saturacao definida como o produto entre a magnetizagao das particulas magnéticas My e

a concentracao volumétrica de particulas ¢:
M, = ¢M, . (5.52)

A magnetizacao de equilibrio do fluido magnético é afetada pela concentracao volumétrica

de particulas magnéticas ¢. Note que, para o limite assintético em que o — 0 tem-se que:
Q
L(a) — 3 (5.53)

desse modo, a susceptibilidade x da solucao é constante, independente do campo, e a mag-
netizacao para um fluido superparamagnético (na auséncia de torques internos no volume
microscépico do continuo, possivel apenas em condigoes nas quais o tensor de tensoes do

fluido é simétrico) é determinada simplesmente por:

No caso de « arbitrério:
M, = x(H,T)H (5.55)

a susceptibilidade é funcao do campo magnético e da temperatura.

Esta primeira abordagem representa muito bem o comportamento de suspensoes magnéticas
diluidas. Para condigdes em que @ ~ 1 o modelo O(¢) apresenta uma excelente concordancia
com modelos mais sofisticados para valores de ¢ da ordem de até 6%. Em condi¢oes em que
a > 1 todos os modelos tedricos de predicao da magnetizagao entram em colapso indepen-
dente do valor da fragdo volumétrica, pois a interacdo campo-particula domina a interacao

particula-particula.

Um segundo estudo acerca da magnetizacao de equilibrio de suspenstes magnéticas,
realizado por Jansons (1983) propde uma correcao O(¢?) para o modelo de Langevin. Esta
correcao visa adicionar uma contribuicao de efeitos de interagdo entre pares de particulas

no valor da magnetizagao de equilibrio da suspensao. A proposta de Jansons (1983) leva a
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um modelo no qual a determinacao da magnetizacao de equilibrio é dada pelo sistema de

equacoes:

Li(@)Ly(e)  L3(a)

My = MyL1i(a)p + coE3MyL () > + O(¢%) (5.56)

« oL (a)
2n —1
L,(z) = Ly_a(x) — 1 L,—1(z), para qualquer n € N
2 1
Eo = —KZ)T;CO = 21 Lo(w) = 1 La(2) = coth(x) — —.

Um primeiro inconveniente na utilizacdo do modelo proposto por Jansons (1983) consiste
no surgimento do parametro extra Fy. Este parametro é definido como uma razao entre o
parametro g, que representa a energia necessaria para separar duas particulas frias de sua
configuragdo de minima energia (particulas encostadas uma na outra) para uma condigao
de separacao infinita e uma energia associada ao movimento browniano KgT'. Este tipo de
parametro é de dificil obtencao do ponto de vista pratico. A presente tese busca realizar um
estudo completo acerca dos modelos de magnetizacao tedricos mais sofisticados disponiveis
atualmente. Desde a apresentacao do modelo tedrico de Jansons em 1983 até o inicio do
século XXI poucos avancos tedricos foram feitos nesta area, até que em um estudo recente de
2001 Kuznetsova e Ivanov e Kuznetsova (2001) apresentaram uma proposta de um modelo de
magnetizacao de equilibrio O(¢?), que considera interacdo magnética entre trios de particulas.
Este modelo vislumbra aplicagoes para ferrofluidos densos. O modelo proposto é expresso

por:

3 do 2

4_7TdML(Oé) 1 (47‘(

—>2 My ()

3

2 o 7 2 o 2
o=t 1 e (04|

(5.57)

em que My («) representa o modelo de Langevin O(¢). A expressao (5.57) foi expandida de

modo que o modelo final proposto por Ivanov e Kuznetsova (2001) pode ser expressa por:

(4_7T>2 h(a) + (4”)22(04)] Md} @3, (5.58)

1
2

My = [MyL(a)] ¢ + {%Mdg(a)} ¢* + { 3 144

As fungodes L(«), g(a),h(a) e z(a) sao dadas por:

L(a) = coth(a) — é; (5.59)

g(a) = L(a) [—acosechZ(a) + é} ; (5.60)
h(a) = L*(a) [204200th(04)00860h2(04) — %} ; (5.61)
g*(a) (5.62)

Uma comparagao das corregoes O(¢?) e O(¢%) do modelo de Ivanov e Kuznetsova (2001)

mostra diferentes corregdes associadas a interacao entre pares de particulas. A figura (5.30)

154



O'Ol, 0.1
o 3

0.008}+ AN 0.08} //\\

00061 [ \(. oo [\ o

= L] NG = [/ N

< \\t‘*\ < F \

0.004[ | S 0.04f | ey

0.002F | \\\\ 0.02} | — LT
07""" —_— O,/;“ PR N U SR ERR R NI R R
0 5 10 15 0 5 10 15

(@) a (b) X

Figura 5.30: Corregao dos modelos apresentados. A linha tracejada representa o modelo
de Jansons (1983) enquanto a linha trago-ponto denota o modelo O(¢?) e a linha
continua o modelo O(¢?) ambos de Ivanov e Kuznetsova (2001). Nas figuras (a) ¢ = 1%

e (b) ¢ = 10%.

ilustra o comportamento da corre¢ao dos modelos de Jansons (1983) e Ivanov e Kuznetsova

(2001) em relagao ao modelo classico de Langevin em funcao dos parametros a e ¢.

Os gréficos da figura (5.30) mostram de forma clara uma diferenca significativa entre as
correcoes O(¢?) do modelo de Jansons (1983) e do modelo de Ivanov e Kuznetsova (2001).
E importante falar que o parametro Ey que surge na expressao (5.57) teve de ser calibrado
de modo que seu ponto de maximo coincidisse com o ponto de maximo da correcio O(¢?) do
modelo de Ivanov e Kuznetsova (2001). O valor de Ey para que isso ocorresse foi de 13.35.
Uma vez calibrado este parametro o mesmo se mostrou universal, independente da fracao
volumétrica de particulas, porém a defasagem observada entre as correcoes dos modelos O(¢?)
apresentados é uma caracteristica intrinseca dos modelos. Enquanto as maiores corregoes
apresentadas pelos modelos de Ivanov e Kuznetsova (2001) ocorrem para valores de o = 2.8,
as maiores corregoes do modelo de Jansons (1983) ocorrem quando o = 3.6. Com relacao a
ordem de magnitude das corregoes propostas é possivel observar que a alteragao dos valores da
magnetizacao de equilibrio da suspensao compreende uma faixa que vai de 0.9% a 7% do valor
da magnetizacao do material sélido que compoe as particulas My considerando uma faixa de
fracao volumétrica indo de 1.0% & 10.0% para o modelo O(¢?). As maiores diferencas entre
os modelos O(¢?) e O(¢3) de Ivanov e Kuznetsova (2001) com relagiao ao modelo cléssico
O(¢) de Langevin ocorrem para um valor do parametro o = 2.8, ou seja, para valores de
o ~ 1 e valores mais altos de ¢. E possivel observar também que conforme o parametro «
cresce, o modelo de Jansons (1983) é o que mais répido tende ao modelo de Langevin. Este
comportamento é esperado, j4 que na condicao de e > 1 as interacdes entre as particulas sao
dominadas pela interagao campo-particula, de modo que modelos que considerem o efeito de

interacao devem retornar ao modelo de Langevin O(¢) para o > 1.
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Os modelos de magnetizagao tedricos existentes na literatura apresentam diferencas sig-
nificativa entre si. Além disso é possivel observar que para valores de ¢ da ordem de 10% o
modelo O(¢?) de Ivanov e Kuznetsova (2001) passa a gerar corregoes maiores e relativamente
significativas no valor da magnetizacio quando comparado com a correcio O(¢3) dos mesmos
autores. Este comportamento indica uma divergéncia na solucao assintdtica para valores de
¢ desta ordem de magnitude. Do ponto de vista quantitativo a tabela abaixo mostra a dife-
renca percentual entre os modelos ordem ¢? e ¢ de Ivanov e Kuznetsova (2001) em relacio
a ¢. Esta tabela tem por objetivo mostrar um indicativo da ordem da fragao volumétrica das

particulas na qual a solucao assintdtica passa a apresentar um comportamento divergente.

Tabela 5.1: Diferenga percentual para o = 2.8 entre as correcoes O(¢?) e O(¢?) de

Ivanov e Kuznetsova (2001) para diferentes valores de ¢.

¢ (%) | Diferenca (%)
1 2.14
2 4,15
3 6,20
4 8,86
5 11,69
6
7
8
9

13,73
17,42
20,57
23,72
10 27,07

E possivel notar que para valores de ¢ acima de 5% as diferencas percentuais entre os
modelos O(¢?) e O(¢?) dos mesmos autores ja ultrapassa 11%, indicando uma divergéncia na
expansdo assintética O(¢?) destes autores. Por esta razdo, os graficos de magnetizacio com
relacio a ¢ considerardo apenas a solugdo assintética O(¢3) de Ivanov e Kuznetsova (2001)
e indo no méximo até 10%, pois nao se pode garantir que para valores de ¢ > 10% a solugao

assintética estara em sua faixa de validade.

5.6.1 Magnetizacao em funcao de «

Os valores numéricos utilizados desta etapa em diante serdao comparados com o modelo
cldssico de Langevin O(¢) e com as correcdes O(¢?) e O(¢) do modelo de Ivanov e Kuz-

netsova (2001). A figura (5.31) mostra o comportamento da magnetizacao de equilibrio em
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funcao do parametro « para uma fracao volumétrica ¢ = 10.0%, em regime Browniano na

condicao de Pe < 1.

Figura 5.31: Magnetizagao de equilfbrio em funcio de o para ¢ = 5.0%. A linha contfnua denota o
modelo O(¢) de Langevin, os quadrados vazios representam o modelo O(¢?) de Ivanov et al. (2001) e
a linha tracejada o modelo O(¢?) dos mesmos autores. Os circulos preenchidos representam os valores
numéricos obtidos através da metodologia proposta no presente trabalho. As barras de erro repre-
sentam o desvio padrao em cima de vérias realizagoes. O encarte mostra um detalhe na comparacao

entre os valores dos modelos e o valor numérico para 3 < a < 27.

Nota-se uma grande concordancia entre os resultados dos modelos de Langevin, Ivanov e
Kuznetsova (2001) e os valores numéricos. E possivel observar que todos os modelos tendem
ao mesmo valor conforme o parametro « cresce. As maiores diferencas entre os modelos
tedricos mostrados na figura (5.31) se concentra em regioes em que o ~ 1. Desta forma foi
feita uma analise do comportamento dos modelos existentes em funcao da fracao volumétrica
¢ para uma condicao de v = 2.8, pois nesta condicao observa-se a maior discrepancia entre
o comportamento dos modelos O(¢?) e O(¢*) de Ivanov e Kuznetsova (2001) com relacio ao
modelo cléssico O(¢).
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5.6.2 Magnetizacao em funcgao de ¢

O gréafico da figura (5.32) ilustra o comportamento observado para a magnetizagao da
suspensao em funcao da fragdo volumétrica de particulas para uma suspensao coloidal com

Pe =0.1. A figura (5.32.a) mostra boa concordancia entre os valores numéricos obtidos com

0.2p 0.2p

0" L L L 1 L L L L 1 L L L L 1 07‘ L L L 1 L L L L 1 L L L T
(a) O 0.05 0.1 0.15 (b) © 0.05 01 0.15

¢ ¢

Figura 5.32: Magnetizacao de equilibrio em fungao de ¢ para o = 3 (a) e para a = 10.
A linha continua representa o modelo classico de Langevin O(¢), a linha tracejada
o modelo O(¢?*) de Ivanov et al. (2001) e o circulo preenchido os valores numéricos

utilizando a presente metodologia.

a presente metodologia e os modelos tanto de Langevin O(¢) quanto o modelo de Ivanov
e Kuznetsova (2001) O(¢%). Para a = 3 percebe-se uma pequena diferenca nas solucdes
assintéticas O(¢) e O(¢3) para valores de ¢ da ordem de 5% (detalhe no encarte da figura).
Esta diferenca tende a aumentar para maiores valores de ¢, entretanto, a solucao assintética
O(¢) foi considerada apenas para 0 < ¢ < 5%, enquanto a solucio O(¢3) para 0 < ¢ < 10%.
E importante termos em mente que solugoes assintéticas sao obtidas quando um determi-
nado parametro tende a zero. Sistemas mais densos, nos quais as interagoes entre todas as
particulas da suspensao sao importantes para a dinamica microestrutural nao podem mais ser
modelados como sistemas nos quais interacoes entre pares ou trios dominam, pois a medida
que densificamos a suspensao a probabilidade de encontrarmos 4 ou mais particulas em torno

de uma particula teste qualquer aumenta.

Os valores numéricos em todas as situacgoes se aproximam razoavelmente dos modelos
tedricos nas faixas de validade destes. E possivel notar que as barras de erro dos valores
numéricos sao significativamente maiores para condigoes de o« — 1. Isto ocorre porque
nestes regimes o comportamento das particulas é fortemente influenciado pelo movimento
browniano, tanto no sentido translacional quanto rotacional, de modo que a cada passo de

tempo todas as particulas da suspens@o apresentam oscilacOes significativas nos valores de
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suas velocidades angulares, que consequentemente desorientam continuamente os momentos

de dipolo magnéticos de sua orientacao preferencial no sentido do campo.

E importante frisar que para fracdes volumétricas superiores a 10% a correcdo O(¢3)
de Ivanov e Kuznetsova (2001) foi desconsiderada, pois ndo podemos afirmar com convic¢ao
sua faixa de validade para sistemas mais concentrados, desta forma foi considerada apenas a
solugao numérica para valores de ¢ acima de 10%, ja que a presente metodologia considera as
interagoes magnéticas entre todas as particulas da suspensao. E possivel notar também que
o comportamento das correcoes nos valores da magnetizacao da suspensao magnética com
relacao a fracdo volumétrica é mais intenso para condigoes em que o parametro « é menor,
pois nestes regimes o efeito de interacao entre particulas é significativo com relacao ao efeito
deterministico de orientacao de dipolos na direcao de um campo aplicado. Para condicoes
de a > 1 todos os modelos, incluindo os resultados numeéricos, entram em colapso, pois a
influéncia deterministica do campo supera as interagoes entre as particulas que se mostram

importantes para pequenos valores de a e maiores valores de ¢.

No proximo capitulo, uma discussao mais profunda acerca do comportamento da magne-
tizagdo de equilibrio da suspensao sera apresentada considerando a influéncia do nimero de
Péclet e interagoes hidrodinamicas a fim de que se possa propor um modelo de magnetizacao
baseado em simulagoes computacionais que nao seja necessariamente restrito para suspensoes

coloidais no limite em que Pe — 0.

5.6.3 Evolucao da magnetizacao ao longo do tempo

A fim de estudar a influéncia da intensidade do campo aplicado e de flutuagoes induzidas
por movimento Browniano no tempo que uma suspensao magnética coloidal leva para sair de
uma configuracao inicial nao magnetizada até atingir o valor da magnetizacao limite para a

combinacao de parametros « e Pe, considere o grafico ilustrado na figura (5.33).

Este grafico mostra a evolugdo da magnetizacdo no tempo para um conjunto de 5 re-
alizacoes utilizando 300 particulas em cada com os seguintes parametros: St = 0.1, a* =
a =10 e ¢ = 5% para diferentes valores do nimero de Péclet. A figura (5.33) indica que
o aumento no numero de Péclet aumenta também o tempo necessirio para que a magne-
tizagdo de equilibrio da suspensao saia de um valor inicial nulo no qual todos os momentos
de dipolo das particulas encontram-se alinhados de forma randomica para um valor final de
saturacao na qual o alinhamento médio destes na direcao do campo atinge um valor cons-
tante. Este comportamento ilustra o que ja se conhece a respeito de fluidos magnéticos e

suspensoes magnetoreoldgicas: o movimento Browniano retira a memdria do fluido, ou seja,
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Figura 5.33: Magnetizacao de equilibrio em funcao do tempo para diferentes Péclets.
Na figura (a) a linha continua denota Pe = 0.1, o quadrado vazio Pe = 1 e o circulo
preenchido em preto Pe = 5. Para a figura (b) a linha pontilhada representa Pe = 10,

a linha grossa continua Pe = 50 e a linha tracejada Pe = 100.

suspensoes magnetoreoldgicas compostas por particulas que nao encontram-se sujeitas ao mo-
vimento Browniano demoram mais tempo para serem magnetizadas devido & memoria que a
suspensao possui o que gera um atraso nas tentativas de alteracao de configuracoes passadas
para novas configuracoes da suspensao. Além disso é possivel notar que exceto para Pecléts
menores que 1, o valor final para o qual a magnetizacao de equilibrio da suspensao satura

nao ¢ alterado pelo valor do nimero de Péclet.

E importante frisar que o termo magnetizacao de equilibrio nesta Tese é utilizado para de-
notar o valor permanente (estacionario) para o qual a magnetizagao da suspensao na auséncia
de um escoamento imposto é obtido. A titulo de ilustracao a figura (5.34) mostra duas confi-
guracoes de dipolo, a primeira no inicio da simulacao na qual estes encontram-se distribuidos
de forma randémica e a segunda apds a evolucao temporal da suspensao na condicao de um
campo externo aplicado que faz com que os momentos de dipolo das particulas se alinhem

na direcao do campo de forma deterministica.

5.6.4 Tempo de relaxagao magnética

Através do grafico (5.33) podemos determinar numericamente o tempo de relaxacao
magnética em funcdo do nimero de Péclet. Esta andlise é importante no sentido de mostrar
a dependéncia entre escalas de tempo tipicas magnéticas e o tamanho da particula. Osaci et

al. (2007) determinaram ordens de magnitude tipicas do tempo de relaxacao magnética para
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Figura 5.34: Evolucao temporal para determinagao da magnetizacao de equilibrio da
suspensao - Pe =1, ¢ = 5.0%, St = 0.1, « = o* = 5.

suspensoes de nanoparticulas que em termos praticos costumam ser da ordem 10~7 segundos.

A temperatura da suspensdo e o tamanho das particulas influenciam essa escala de tempo.

Uma maneira de se determinar numericamente o tempo de relxagao magnética, consiste
em utilizar a equagao fenomenoldgica de Shliomis (1972) sem o termo de precessao (£2 x M)

e em equilibrio (u = 0), dada por

dM 1
— = — (M — M, 5.63
i 0); (5.63)
a solugao da equacao diferencial ordindria expressa em (5.63) é dada por
M
My 1 —exp(—t/75). (5.64)

Através da verificagdo do melhor ajuste da expressao (5.64) controlando o parametro 75 na
captura do comportamento da evolucao temporal da magnetizagao da suspensao até que esta
atinja valores de equilibrio para diferentes ntimeros de Péclets pode-se verificar numerica-
mente o comportamento do tempo de relaxacdo magnética em funcao do ntmero de Péclet.
O gréfico (5.35) mostra os ajustes obtidos através da expressao (5.64) com valores de 7
calibrados para capturar da melhor forma possivel o comportamento numeérico. E possivel
observar um aumento do tempo de relaxacao magnética de 0.04 para 0.2 conforme o niimero
de Péclet vai de 0.1 para 1.0. Este comportamento é consistente com o trabalho de Osaci
et al. (2007), que mostra um aumento do tempo de relaxagao magnética com o didmetro da

particula.

E interessante notar que existe uma diferenca significativa entre o comportamento das

curvas tedricas obtidas através da equac@o fenomenolégica de Shliomis (1972) e os valores
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Figura 5.35: Ajuste da evolucao temporal da magnetizagao da suspensao para valores
de equilibrio. A linha tracejada representa o ajuste exponencial e a linha continua os
valores numéricos. Em ambas as figuras tém-se ¢ = 5.0%, St =0.1ea =a* =5. A

figura (a) foi obtida para Pe = 0.1 e a figura (b) para Pe = 1.0

numéricos. Este desvio pode ser atribuido & desconsideracao de efeitos de rotacao relacio-
nados ao termo w x M na equagao (5.63). Ainda assim a ideia de se propor uma maneira
de determinacao do tempo de relaxacao magnética numericamente através da metodologia
proposta é interessante do ponto de vista qualitativo, ja que o fendmeno fisico da variacao do
tempo de relaxacao magnético relacionado a alteracoes de parametros como a temperatura
do fluido e o didmetro das particulas (através do nimero de Péclet) pode ser explorado nu-
mericamente. E importante frisar que este tipo de anélise s6 pode ser feito para simulagoes

dinamicas.

5.7 Comentarios finais sobre este capitulo

Nesta secao foi possivel observar boa concordancia entre os valores dos modelos de mag-
netizacado presentes na literatura, mais especificamente Langevin e Ivanov et al. (2001),
e os valores numéricos obtidos através da presente metodologia. E importante notar que
a metodologia utilizada consiste na aplicacao direta do método conhecido como Langevin
Dynamics, que se baseia na solucao da equacao diferencial ordindria estocastica aplicada
a cada particula da suspensao, computando interagoes magnéticas entre as particulas dire-
tamente. Outros trabalhos mostram também boa concordancia entre valores numéricos e
tedricos através da implementacao de interagoes entre as particulas utilizando sistemas com
condigoes de contorno periédicas para interacoes magnéticas, como no trabalho recente de
Wang, Holm e Miiller (2003). Na presente segao foi mostrado que o répido decaimento das

interacdes magnéticas para forca (1/r*) e para o torque (1/r3) ndo gerou problemas de con-
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vergéncia no calculo da magnetizacao de equilibrio da suspensao com relacao ao tamanho do
sistema, nao havendo necessidade imediata do uso de sistemas com condicées de contorno
periédicas para simular o efeito de uma suspensao infinita, como ocorre no caso de interacoes

hidrodinamicas por exemplo.

Na préxima secao sera abordado o mesmo problema, porém com a inclusao de interagoes
hidrodinamicas. Neste caso sera utilizado um modelo hibrido, desenvolvido na presente Tese,
no qual as interagbes com decaimento lento (1/r) serdo implementadas através de somas

i6dicas to as interago decaiment is rdpido (1/r3) serdo implementad
periddicas, enquanto as interagbes com decaimento mais rapido (1/r°) serdo implementados

de forma nao-periédica.
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Capitulo 6 SISTEMAS COM MUITOS CORPOS - PARTE
11

6.1 Equacgoes e teoremas fundamentais da Microhidrodinadmica

Como a presente tese procura estudar a dindmica de particulas micro e nano que compoe
suspensoes magneto-reoldgicas e ferrofluidos é importante entender as equagbes que regem o
movimento destas particulas. Esta secao é baseada no livro de Microhidrodinamica de Kim e
Karrila (2005) e nas notas de aula do curso de Microhidrodinamica e Escoamentos em Baizos
Numero de Reynolds do Prof. Francisco Ricardo Cunha, realizado na Universidade de Brasilia
no ano de 2010. Maiores detalhes acerca de alguns dos Fundamentos da Microhidrodindmica
utilizados na modelagem do movimento de particulas sujeitas a interacées hidrodinamicas

podem ser encontrados no Apéndice A desta Tese.

Como as particulas de interesse neste trabalho sdo muito pequenas e se movem a baixas
velocidades em um fluido viscoso, os escoamentos gerados pelos movimentos destas em meio
a um fluido ocorrem em baixos niimeros de Reynolds. No limite assintotico em que Re << 1,

as equagoes governantes do movimento do fluido s@o as equagoes de Stokes, dadas por
V-u=0, (6.1)

V-o=0, (6.2)

para um fluido Newtoniano em regime de escoamento incompressivel, a equacao constitutiva

para o tensor de tensoes é expressa por
o = —pl + 21D, (6.3)

em que

D= % Vu + (Vu)’ (6.4)

Assim, a equacao do movimento do fluido é dada por
~Vp+nViu =0, (6.5)

é importante notar que na equagao (6.5) o termo de forga de campo gravitacional nao aparece
explicitamente, jd que o mesmo foi incluido no termo de pressao. Desta forma na equacgao

(6.5) o termo p é dado por:
p=p" —pg-z,



em que p* é a pressao hidrodinamica, ou pressao mecanica em um ponto qualquer do espaco.
As equagoes (6.1) e (6.5) sao conhecidas como as equagoes de Stokes permanentes. Essas
equagoes diferenciais parciais lineares representam o comportamento de um escoamento no
limite assintético em que Re — 0. E importante falar que mesmo que uma particula imersa
em um fluido esteja mudando de configuracao continuamente é adotada aqui a hipdtese de
quasi-estacionaridade do creeping flow, isto é, a escala de tempo requerida para evolugao
do campo de velocidades de um estado permanente para outro é muito maior que a escala
de tempo para uma mudanca na configuracdo do contorno sélido devido por exemplo ao

movimento de uma micro ou nano particula imersa em um fluido viscoso.

6.1.1 Linearidade das equacoes de Stokes, reversibilidade hidrodinamica,

problemas de mobilidade e resisténcia

E importante notar que a principal diferenca matematica entre as equagoes de Stokes
permanentes e o sistema de equagoes que rege o movimento de um fluido com inércia consiste
na linearidade da primeira. A principal consequéncia desta linearidade é que o arrasto ou a
magnitude da forga hidrodindmica sobre um corpo ou organismo que se move com velocidade
uniforme em um creeping flow é diretamente proporcional a velocidade do corpo. Através de

uma simples andlise de escala da equagao (6.5) vemos que:
F ~ nlu, (6.6)

em que 7 representa a viscosidade dinamica do fluido, ¢ é uma escala de comprimento do
corpo e u é uma escala de velocidade do movimento. Esta relacao explica o porque do
movimento nao-linear helicoidal realizado na cauda de um espermatozodide para que este possa
se movimentar em um fluido viscoso no regime de creeping flow, este movimento é na verdade
uma tentativa de quebrar a reversibilidade hidrodinamica a qual pequenos organismos estao

sujeitos quando se movimentam em um fluido em regime de baixo nimero de Reynolds.

Outra consequéncia direta da linearidade das equacgoes de Stokes é que o movimento
de vérios corpos em regime de baixo ntimero de Reynolds pode ser resolvido aplicando-se o
principio da superposicao. Deste forma surgem os conceitos de mobilidade e resisténcia. Para
um problema de mobilidade as velocidades de n particulas que interagem hidrodinamicamente
podem ser calculadas através das forcas que agem sobre as particulas, enquanto que para um
problema de resisténcia as forcas hidrodinamicas sobre as particulas podem ser determinadas

em funcao de suas velocidades. Assim:

u’ :u6+ZMij-Fj(a:j) (6.7)
i#j
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F'=Fy+) Ry ul(z), (6.8)
i#j
em que M;; é chamada de matriz mobilidade e R;; de matriz resisténcia. A forma destas

matrizes é determinada com base na solucao fundamental das equagoes de Stokes.

6.1.2 A solugao fundamental

Neste ponto buscamos a solugao para o seguinte sistema de equacoes:
~Vp+nViu = —Fi(zx), (6.9)

V-u=0. (6.10)

Neste caso F' representa a forca que um ponto de singularidade realiza sobre o fluido ao se
transladar. O operador delta informa que esta forca sé possui um valor diferente de zero
quando & = 0, isto significa dizer que toda a for¢a que uma particula realiza no fluido se
concentra em um ponto e por isto chamamos este ponto de singularidade. Desta forma,
temos que:

=0 para z # 0 (6.11)

V.o
/V -odV = —F parax =0 (6.12)

O volume que contém o ponto x é na verdade o volume do escoamento no qual existem forcas
liquidas de superficie, causadas por exemplo pelo movimento de uma particula que gera forcas
no fluido. O ponto de partida da solugao fundamental das equacGes de Stokes permanentes

consiste na utilizagdo do seguinte par de transformadas de Fourier:

a(k) = <%>3/Z / KTy (@)dV () (6.13)

w(@) = (%)3/2 / kT k) av (), (6.14)

em que @(k) representa o vetor campo de velocidades do escoamento no espago de nimero
de onda k e u(x) representa o campo vetorial de velocidades no espaco fisico tridimensional.
Desta forma a equacao (6.13) transforma uma funcao vetorial do espaco livre em um funcao
equivalente do espago de nidmero de onda, enquanto que a equacao (6.14) transforma uma
funcao do espaco de niimero de onda em uma funcao do espaco livre. A conveniéncia do uso
das transformadas de Fourier na solugao das equacoes de Stokes esta no fato de que termos
diferenciais no espaco fisico x, como o operador gradiente, podem ser associados a termos

algébricos no espago de onda k. Desta forma, temos de acordo com a equagao (6.14) que:
1132 ‘ 1\3/2 '
Vu(z) = <%> / v [a’m a(k)} dv (k) = <%> ik / R T g(k)dv(k)  (6.15)
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Viu(z) = V- Vu(z) = ( ! >3/2 - /g?/e”"m a(k)dV (k) (6.16)

27
Assim as seguintes relagoes entre termos diferenciais no espaco fisico e termos algébricos no
espaco de onda sao estabelecidas:

Vp = ikp(k) (6.17)

Viu = —k*u(k) (6.18)

Fo(z) = ( ! >3/2F(k), (6.19)

2

as equagoes de Stokes no espago de nimero de onda sao dadas entao por:

k- a(k) =0 (6.20)

. 3/2
—ikp(k) — kK*nu(k) = F(k) ( ! ) , (6.21)

prs
multiplicando a equagao (6.21) escalarmente pelo vetor k e isolando o campo de pressao
Fok 1)\
p(k) = — | — 6.22
o= (5) (6:22)

note que a equagao da continuidade (6.20) foi usada implicitamente no passo anterior. Para

temos:

sair do espaco de nimero de onda e retornar ao espaco fisico, utiliza-se a equacao (6.14), desta
forma, apds algumas manipulacoes algébricas, temos que o campo de pressao do escoamento
no espaco fisico é dado por:

() -F 2x
$ N —
P st |zP’

neste caso o vetor x representa a distancia entre um ponto qualquer do fluido e o ponto

(6.23)

no qual a singularidade se localiza, neste caso o ponto 0. Para uma particula que gera um
distirbio no campo de velocidades do escoamento localizada em um ponto xg genérico do

fluido, temos que o campo de pressao é dado por:
p(x) = —F - P(x,x), (6.24)

em que:
1 2(x— =)

P(z,xo) = 87 o — o’

(6.25)

o vetor P ¢é chamado de fungao de Green para o campo de pressao. Substituindo a equagao
obtida para o campo de pressdao no espago de onda, equagao (6.22), na equagao de Stokes no
mesmo espago, equagao (6.21), apds algumas manipulacoes algébricas e utilizando a equagao

(6.14) para retornar a solugao ao espaco fisico, obtemos para o campo de velocidades:

—F
u(x,xg) = % -G(x, xp), (6.26)
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em que G(x, xp) é um tensor de segunda ordem chamado de fungao de Green para o campo de
velocidades ou propagador do distirbio da singularidade, ou ainda, tensor de Oseen-Burgers.

Este tensor é dado por:

I (x — xo)(x — x0)

G(ac,aco) = (6'27)

|z — @ |z — o3

Para o calculo do tensor de tensoes do fluido em termos de uma fungéao de Green correspon-
dente é feito substituindo os resultados para os campos de velocidade e pressao na equagao

constitutiva de um fluido Newtoniano. Fazendo este cédlculo obtemos:

o(x,xy) = g -T(x,xp), (6.28)

em que T'(x, o) é um tensor de terceira ordem dado por:

T (x, @) = 6(x —x0)(x — x0)(x — :1:0).

6.29
|z — xo|® ( )

A solugao fundamental para escoamentos em baixos niimeros de Reynolds, dada pelas equagoes
(6.24),(6.26) e (6.28), fornece o campo de pressao, velocidade e tensdo de um escoamento pro-
duzido por um ponto de forga, ou singularidade, que translada no interior do fluido. Este
distirbio pode ser gerado por exemplo pelo movimento de uma particula pontual sedimen-
tando em um meio viscoso. Como esta tese tem como objetivo investigar a dindmica de
particulas micro ou nano que interagem hidrodinamicamente, gerando escoamentos de Sto-
kes que podem ser sobrepostos, é importante fundamentar as equagoes que acoplam o movi-
mento destas particulas, oriundas da solugao fundamental somada a alguns teoremas basicos,

detalhados nos apéndices deste trabalho.

6.2 Formulacao matematica para o problema de muitos corpos com in-

teragoes hidrodinamicas

Nesta secao pretende-se considerar para o problema de muitos corpos, abordado na segao
anterior, a existéncia de interagoes hidrodindmicas e magnéticas de forma simultdnea para
investigar a microdindmica destas suspensoes. Para isto serd utilizada uma formulagao de
mobilidade no limite assintdotico em que St — 0. Devido a linearidade das equagoes de Stokes,

temos que

U=M-F, (6.30)

em que U representa a velocidade das particula, M é denominada matriz mobilidade e F'
representa as forcas que atuam nas particulas da suspensao. Através da representacao integral

das equagoes de Stokes, descrita em detalhes na fundamentacao tedrica da presente Tese, é
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possivel determinar a forca exercida por uma esfera a de raio a, no dominio de um fluido,

esta forca F, é dada pela Lei de Faxén por

2
F, = 6mna, [Ua — <1 + %V2> ul(a:a)} ) (6.31)

em que U, é a velocidade da particula a e u’ é o campo de velocidades no qual a particula
estd imersa. Neste contexto, o campo de velocidades é resultante do escoamento induzido
pelas particulas da suspensao em movimento. Para sistemas diluidos, devido a linearidade
das equagoes de Stokes, é possivel aplicar o principio da superposi¢do para determinar o
escoamento induzido em uma posicao arbitrario do dominio fluido pelo movimento de cada

particula 8 # «, este principio leva a

2

u'(z) = Z % <1 + C%BV2> G(x —xp)- Fpg, (6.32)
A=1

em que G(r) é chamado de tensor de Oseen e r = & — xg, G(r) é dado por

G(r) =

(I + 7;—;) . (6.33)

Substituindo a equagao (6.32) na equagao (6.31) é possivel obter a forga induzida na
esfera a devido ao campo de velocidades induzido por outras esferas § se deslocando na

mesma suspensao. Esta equacao é dada por

N

1 az 2 % s
F, =6mna,l - |U, — (1 + 2=V ) 1+ =V |G(r) - Fg|, (6.34)
81y £ 6 6

coma =1,..,N er = xg — x,. Por conveniéncia pode-se definir o tensor mobilidade de

pares G*? como

af 1 ai 2 a% 2

este tensor pode ser determinado utilizando uma propriedades fundamental da microhidro-

dinamica, dada pela relacio V2V2G = 0, que leva a

1 (1 1
G — o {; [+ 77+ 2 (a2 + a3) I - :W]} : (6.36)
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que na condi¢do de uma suspensao monodispersa (ou seja em que para quaisquer particulas

ae ff an = ag = a) recai em

G = _— {— [I 4 ##] + ——=a? [T — 37%72]} . (6.37)

Este tensor é denomindado tensor mobilidade de Rotne-Prager (1969) e ¢é utilizado para
acoplar o efeito que a forca atuante em cada particula § gera na velocidade de uma particula
«a. Este tensor depende apenas da configuracao do sistema particulado em dado instante
de tempo e possui um decaimento considerado lento em sistemas particulados, ou de longo
alcance, que varia com 1/r. Baseado no desenvolvimento apresentado até o momento, por
conveniéncia pode-se definir dois tensores M*® e MP, denominados tensores automobilidade
e mobilidade entre pares respectivamente, dados por

0ij
M’

s
oo,y T

a=1,..,N (6.38)

Mp

aﬁ,ij = ijﬁ7 a?/B = 17 7N (0% 7& 57 (639)

isolando o termo que representa a velocidade da particula o na expressao (6.34) podemos

escrever de forma sintética

Uy=M’ Fo+» M”-Fg, (6.40)
ot

definindo uma matriz M chamada de matriz mobilidade global, representando a soma das
matrizes automobilidade e mobilidade entre pares, de modo que M = M?® + MP?, podemos

escrever de forma resumida a equacao (6.40) como

U=M.F. (6.41)

Muitas vezes a equagao (6.41) é escrita em forma matricial como

U, My, My --- My F,
U, Moy Moy -+ Moy Fy

= . . . . : . ) (6'42)
Un Myy Mpys -+ Mpyn Fy

em que cada termo da matriz apresentada na equagao (6.42) é na verdade uma matriz 3 x 3.
Na equagao (6.42) U1, Us, ---, Uy s@o vetores representando as velocidades das particulas
1,2, ---, N para uma dada configuracao da suspensao. Os elementos diagonais da matriz, ou
seja, M11, Mos, -+, M yn sao matrizes responsaveis por acoplar o efeito da forca atuante

em cada particula a da suspensao na prépria velocidade desta. Ja os outros termos da matriz
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M representam a influéncia de cada particula § sujeita a uma forca F'gz na velocidade de

uma particula o # 8 na suspensao.

E importante notar que a matriz mobilidade global depende apenas da configuragao
instantanea da suspensao em determinado instante de tempo. Apds a determinacao da
velocidade de cada particula as novas posicoes ocupadas por cada uma na suspensao sao
determinadas pela equagao

dXxX

- _ 4

em que X representa o vetor posicao de determinada particula. Para o problema de sedi-
mentacao de uma suspensao sujeitas apenas a interacoes hidrodinamicas, a forca que atua em
cada particula é simplesmente a soma das contribuicoes da forca gravitacional e de uma forga
repulsiva de curto alcance utilizada para modelar as forgas de lubrificacdo hidrodinamicas
para particulas proximas do contato. Podemos considerar também uma forca de contato
repulsiva baseada no modelo de Hertz, descrita no modelo anterior, para evitar overlaps de

particula, conforme descrito na sec¢ao anterior de modo que
4 3 -~
Fyg=—gma*Apgés + f, + f. (6.44)

no caso em que a suspensao é composta de particulas magnéticas, deve-se considerar também

as forcas de interacao magnética particula-particula e particula-campo externo, de modo que

4 .
Fy=—;ma’Apgés+ f + fot frnr (6.45)

E importante mencionar que a presenca de forcas magnéticas pode induzir configuracoes
mais atrativas que aumentam a importancia da adicao de forcas repulsivas de lubrificacao e
de contato a fim de que overlaps de particulas sem sentido fisico sejam adicionados & dinamica

da suspensao.

6.2.1 Interagoes hidrodindmicas peridédicas

A formulacao apresentada para a computacao de interagoes hidrodinamicas em problemas
de muitos corpos apesar de fisicamente consistente possui um inconveniente numérico. Como
o objetivo do estudo da dinamica computacional destas suspensoes é basicamente a obtencao
de propriedades médias da suspensao, como velocidade média de sedimentacao, flutuagoes de
velocidade em sedimentacao, magnetizacao de equilibrio da suspensao, entre outros, devemos
considerar um nimero suficientemente grande de particulas para que as propriedades médias

de interesse sejam obtidas a partir de médias estatisticas convergentes, em outras palavras, o
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sistema particulado deve possuir um nimero suficientemente grande de particulas para que

a estatistica extraida das simulacGes seja fisicamente consistente e significativa.

Em termos estatisticos estes sistemas sao extensivamente grandes com um numero de
particulas N da ordem de N ~ 10?® — 10*® particulas. Em termos computacionais este
nimero de particulas envolve uma quantidade de calculos impraticaveis. Os sistemas utiliza-
dos para a computacao da fisica destas suspensoes possui geralmente um nimero de particulas
N da ordem de 10%. Do ponto de vista estatistico a quantidade de particulas nas proximida-
des das paredes fisicas para sistemas com 10?3 particulas é pouco significativo com relacio ao
total de particulas, porém, para sistemas menores os efeitos de parede dominam o compor-
tamento efetivo do sistema. Por este motivo existe um problema cldssico de convergéncia de
propriedades estatisticas obtidas em simulacoes de muitos corpos envolvendo interagoes com

decaimentos lentos, da ordem de 1/7.

Uma saida para o problema consiste no uso de condigoes de contornos periddicas. Do
ponto de vista numérico o uso de condigoes de contorno periédicas consiste na maneira mais
eficiente de simular o efeito de um sistema infinito, desconsiderando os efeitos de parede nas
propriedades médias convergentes da suspensao. Em termos praticos a implementacao de
um sistema particulado com condigoes de contorno periddicas considera uma célula central
ocupando uma regiao Q = [0,11) x [0,l2) X [0,{3) contendo um nimero de particulas igual
a N. Esta célula central é replicada periodicamente nas trés direcoes do espacgo e células
chamadas aqui de células imagens contendo também N particulas sao definidas. Cada uma
das N particulas das células imagens interagem com as N particulas da célula central, que
na verdade é a tUnica regiao do espago com particulas fisicas. Em cada instante de tempo
a configuracao instantanea da suspensdo em cada célula imagem é idéntica a configuracao
da célula central e as condigoes de contorno das particulas na célula central sao periédicas,
de modo que uma particula atravessando a face inferior da célula central reaparece na parte
superior do dominio de célculo através da condigao de periodicidade. A figura (6.1) ilustra

um exemplo do uso de condigoes de contorno peridédicas em um sistema particulado.

Do ponto de vista matematico a condigao de contorno de periodicidade é implementada
através do uso de um operador tensorial P(l1,ls,l3) aplicado ao vetor X, que denota a
posicao de cada particula o da suspensao em dada configuracao. Nesta notacao [, o e I3
representam os comprimentos de cada aresta da célula central. Este operador P é definido
como

Pij = (14 ¢;) 8 (6.46)

em que
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Figura 6.1: Exemplo de um sistema particulado com condigoes de contorno periddicas.
Neste caso a célula central possui apenas 20 particulas com ¢ = 0.15. Existem 125

células replicadas periodicamente na figura, totalizando 2500 particulas.

—1;, se x; >1;
Y; = 0, se 0 < x; <, 1=1,2,3 (6.47)
l;, sex; <0

A computacdo da velocidade de cada particula « na célula central deve levar em consi-
deracao as interagoes que esta possui com cada particula 5 da mesma célula central, além de
todas as outras particulas imagens nas células imagens. Esta computagao envolve métodos

especiais que serao descritos nas segoes seguintes.

6.2.2 Criacao das células imagens

Conforme descrito anteriormente, a computacao de interagbes com decaimentos lentos
em sistemas particulados exige o emprego de condigoes de contorno periédicas a fim de se
evitarem os efeitos de finitude do sistema que introduzem flutuagoes espurias sem sentido
fisico nas médias de propriedades estatisticas da suspensao através da dominancia dos efeitos
da parede no comportamento dinamico da suspensao. Para simular o efeito de uma suspensao
infinita é necessario a criacao de células ficticias periédicas no espaco que irao contribuiur
na convergéncia da estatistica da suspensao com um numero finito de particulas e computa-
cionalmente vidvel. Do ponto de vista computacional é necessario identificar através de um
algoritmo a posicao da origem de coordenadas de cada célula e acoplar esta com a posicao de
todas as particulas imagens, ja que a matriz mobilidade global é uma funcao basicamente da
configuracao do sistema. De agora em diante as células contendo as particulas da suspensao

serao chamadas de lattices.
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Do ponto de vista geométrico, a mais simples estrutura periddica tridimensional é co-
nhecida como reticulado de Bravais e foi utilizada inicialmente para a investigacao de pro-
priedades de cristrais, por possuirem estruturas geométricas peridédicas. Do ponto de vista
matematico, podemos definir um reticulado de Bravais, denotado no presente contexto pela

letra £ como

3
L= {az: T = Z%ai, v € Z} (6.48)
i=1

em que a; = l;&; representam os vetores de base do espaco fisico cartesiano tridimensional,
l; representam os comprimentos das arestas de cada lattice e v; = (71, 72,73) sdo chamados
de indices das lattices e sao utilizados para definir o rétulo de cada célula utilizada na criagao
do reticulado periédico de Bravais, no caso em que 7; = (0,0,0) a célula em questao é a

lattice central

O uso de sistemas com condigoes de contorno periddicas exige um tratamento especial a
forma da matriz mobilidade global de Rotne-Prager (1969), este tratamento serd apresentado
na secao seguinte. De qualquer forma, as somas das interagoes hidrodinamicas para sistemas
com condigoes de contornos peridédicas exige que determinados termos sejam computados no
espago reciproco, ou seja, no espaco do nimero de onda, este procedimento serd necessario
para que a convergéncia das somas sejam mais réapida (tal procedimento serd descrito em
detalhes na secao seguinte). Com base nesta necessidade, é importante que se crie uma
estrutura geométrica peridédica também no espaco reciproco, que serd chamada no presente

contexto de reticulado reciproco e denotado pela letra ﬁ, tal estrutura é definida como

3
ﬁ:{k:k:Z&bi, B; € Z}, (6.49)
i=1

em que k é o vetor nimero de onda e 3; = (1, 52, f3) sao os indices das lattices reciprocas

2 2 2
b1 = Vﬂ-ag X as, bz = Vﬂ-al X as, b3 = Vﬂ-al X as. (6.50)

Na equagao (6.50) V representa o volume da célula central, dado por
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V = |G,1 . (G,Q X G,3)| . (651)

O uso de condigoes de contorno periddicas para o estudo de problemas de sedinmentacao
possui vantagens de desvantagens. Como desvantagem pode-se citar o alto custo computa-
cional destas interacoes, ja que cada particula da célula central deve interagir com todas as
particulas da prépria célula, além das particulas imagens localizadas em células distribuidas
periodicamente no espaco fisico e no espago do nimero de onda. Toda via, existem alguns
métodos interessantes para a diminuicao deste custo, conforme sera descrito em segoes futu-
ras. Como vantagem pode-se citar a auséncia de efeitos de parede, o que faz com que todas as
particulas da suspensao componham a parte ativa desta do ponto de vista estatistico e a nao
necessidade de se controlar a taxa de sedimentos que deixam de fazer parte da parte ativa
da suspensao na computacao das propriedades estatisticas desta. Cabe mencionar também
que antes da obtencao de qualquer propriedade média estatistica da suspensao é importante
que se faga um estudo de convergéncia destas com o ntmero de lattices utilizadas e com o
numero de particulas em cada lattice para determinacao fracao volumétrica de particulas.
Na segao seguinte é descrito o tratamento dado ao tensor mobilidade de Rotne-Prager (1969)

para adaptéa-lo ao emprego de condigoes de contorno periédicas.

6.2.3 Mobilidades hidrodinamicas de Beenakker

O primeiro autor a empregar a técnica das somas de Ewald (1921) para problemas de
interagoes hidrodinamicas utilizando o tensor de Rotne-Prager (1969) foi Bennakker (1986)
em seu trabalho pioneiro. Para ilustrar o método considere incialmente uma simples soma

do tensor G*? sobre o reticulado periédico £

GP(r') = Z GP(r' + ), (6.52)
el
em que r o= (xq — x) denota a separacao entre as particulas a e § no interior da lattice

central. Conforme dito anteriormente, estas somas possuem sérios problemas de convergéncia
quando utilizadas na computacao de interagoes fisicas com decaimentos lentos, como é o caso
de interagoes hidrodindmicas. Desta forma aplica-se um tratamento especifico para acelerar
a convergéncia da soma expressa em (6.52). Esta técnica foi aplicada por Beenakker (1986) e
sua metodologia se inicia com a seguinte representacao alternativa do tensor de Rotne-Prager
(1969) G-
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1 2
af _ 2 2v72 27
G*"(r) - [1 +3a \Y% } (VI-VV)r, (6.53)

¢ importante mencionar que esta forma de aplicagdo da equagao (6.53) se aplica ao problema
de interacoes hidrodinamicas em suspensoes monodispersas, nas quais a, = ag = a, para
suspensoes polidispersas o termo 2as/3 seria representado por (a2 + a%) /3. O tensor G°#

pode ser representado como a soma de dois tensores G* ¢ G2 como

G (r) = G (r) + G*(r), (6.54)
em que
Gl(r) = L [1 + EGQVQ} (VI - VV) {r[l — erf(¢r)]} (6.55)
8mn 3 ’
G?*(r) = 8;7 [1 42 QVQ] (VI — VV) {rerf(¢r)}, (6.56)

a funcao erf que aparece nas equagoes (6.55) e (6.56) é a funcao erro, definida como

erfa) = — / (6.57)

e £ é um parametro utilizado no presente contexto para controlar a convergéncia do método,
dado por ¢ = 71/2V~1/3_ Utilizando estes conceitos, pode-se escrever a mobilidade periédica
como

GOy =Y G'(r'+2)+ ) Gr (6.58)

xrel xrel

As somas utilizadas na equacao (6.58) possuem propriedades diferentes em termos de con-
vergéncia, enquanto a soma utilizando o tensor G! converge rapidamente no espaco fisico, a
soma para o termo G? converge mais rapido no espaco reciproco, conforme enfatizado por
Beenakker (1986), desta forma faz-se necessario a representacio do tensor G2 no espaco do
nimero de onda. Para uma dada funcao ¢(x) temos que a representacao da soma desta no

espaco do numero de onda é feita através da transformagao de Ewald (Born e Huang, 1954)

Z o(x) = Z o(k) exp (—z’k . r,) , (6.59)

rel keﬁ

em que ¢ € a transformada de Fourier da funcao ¢ dada por

Ccomo

o(k) = /Q o(z)e T g, (6.60)

Desta forma a equacao (6.58) pode ser representada em termos de uma soma no espago fisico

e outra no espago reciproco como

G (r Z G'(r Z G?(k)cos(k -1'). (6.61)

xel k€£ k0
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Em que os tensores mobilidades G ¢ G? sao dados por

1 (/1  2a? 16 80
1y 1 724 3,2 522
G(r)—Swn{(r+3rs>erf(fr)+<3far + 4&°r 35@7’ 6¢
56 5 5 4 a%\ 1 9 o 1 (/1 2a®
— —{—)— - I+ — (= ——)erfi
—|—3§a +3§r2)\/7_reXp( §7°)} +87T77{(7° r3 )erc(fr)

16 64 8 2\ 1
+ <—7£7a2r4 — 48352 4+ §£5a2r2 + 26 — §§3a2 — 4¢a® — 4{?—2> \/_E exp(£2r2)}f°f°

AR 1 1 1 1 —k?
2 272 272 4
=(I-— ) 1—= 14+ - + — — — .62
G- (k) ( kk ( 3a/<:>< 4§/<: 8§4k>nk2€Xp<4§2>’ (6.62)
em que k = k Jk e = 712V =1/3 Em termos das matrizes mobilidade entre pares MP e

automobilidade M?®, temos

M? = Gqp (6.63)
(§
11 20
M — L 32 3.-3/2,2 ) T. 6.64
o (67”7& SEm g e e (6.64)

6.3 Formulagao completa para sistemas particulados com interagoes magnéticas

e interacoes hidrodinamicas periédicas

A formulagao final para a solucao da evolucao dindmica de uma suspensao magnética
com interacoes hidrodinamicas e magnéticas, sujeitas a forgas de repulsao de curto alcance e

forgas colisionais de contato, sem inércia de particula pode ser resumida como

N
Us=M, fot+ >, M, fg (6.65)
B#a,B=1
com
fo=Fo+Fo+fo+ o+ £, (6.66)

em que fJ é a forga gravitacional atuante na particula «, f,, é a forga de repulsao atuando
na mesma particula devido ao efeito de lubrificagdo quando duas particulas encontram-se
préximas do contato, f¢, ¢ uma forca de contato que passa a atuar quando porventura exista
algum tipo de overlap de particula (pouco utilizada neste problema de mobilidade devido a
auséncia de inércia de particula, que facilita o controle do passo de tempo numérico), fo'
representa a forca por interacao magnética atuante em cada particula o tanto devido ao
efeito das particulas 5 # « quanto de um campo externo aplicado e fg representa uma forga
Browniana atuante na particula a no caso de suspensoes coloidais magnéticas. Estas forcas

sao expressas em suas formas dimensionais por:
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4
1o = —§Ap9a3és, (6.67)

_fap
fr, = Cy(6mna) u8‘e< C2 >ér, (6.68)
o = C3E0 2 e, (6.69)
1/2
fh = 6mna (%—?) ¢, (6.70)

a forga de interacdo magnética é calculada através da computacao dentro da lattice central

das interagoes entre todas as particulas « e 8 por
3upmeam N N ~ ~ ~ N\~
Fin= 3 T (Ao - dg) P+ (da - Fp) i+ (s Fag) do — 5 (- Tap) (s - Tap) Tos)

+pomady - VH, (6.71)

apos a computacao da velocidade de cada particula, sua posicao é determinada por
dx,/dt = U,. Para o passo de tempo seguinte, é necessario resolver a equagao evolutiva
do momento angular de cada particula, para que os momentos de dipolo destas possam
evoluir no tempo. Esta variacao nos dipolos das particulas influenciam os valores
das forcas magnéticas na iteragao seguinte de modo que o movimento rotacional e
translacional de cada particula passa a estar acoplado com o movimento das outras. A
equagao do momento angular (balan¢o de momento angular de acordo com a segunda
lei de Newton) para cada particula, considerando torques magnéticos, brownianos e

uma contribuic¢ao hidrodinamica devido a um arrasto viscoso para o torque é dada por

o= T,+Ty,), 72
w 871'?70,3( b+ m) (6 )
com o
6D
Ty, = 8mna® | — 6.73
p = 8TNa (57‘) £ (6.73)
e
a 3M0mam6 1 Y . ~
Tm - 3 T a9 <da X dﬁ) + (dﬁ : Taﬁ) (da : Tag) + [,uomaH (da X h)} .
! Amry s 3

(6.74)
Apoés a determinagao da velocidade angular de cada particula, o momento de dipolo
desta é determinado por p

7 (d) = wo x d, (6.75)

que do ponto de vista numérico é resolvida utilizando um esquema explicito de dife-

rengas finitas resultando em
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o = dY ot (wa x d) Al (6.76)

6.3.1 Adimensionalizacao das equagoes para sistemas particulados com in-

teracoes hidrodindmicas e magnéticas

O sistema de equagoes adimensional, utilizando como escala de tempo um tempo
de Stokes, to = a/Us, em que U é a velocidade de Stokes e como escala e velocidade a

propria velocidade de Stokes, é dado por

N
Uo=M, . fot D, M, f;
B#a,f=1
com

Fa=Fo+ o+ o+ 0+ 1,

neste caso as variaveis encontram-se adimensionalizadas e para fins de simplificar a

P

nomenclatura utilizada, as antigas varidveis dimensionais M , e M

8 serao expressas

S D ~ s D S D /
como M, , e M 5, arelacao entre M, , e M, ;e M, e M, ; ¢ dada por

M, , = 6mnaM;, , e M, ; = 6mnaM?, g, (6.77)

T

fe oy fg sao expressas em suas versoes adimensionais por

as forcas bmf9, f

fi = —es, (6.78)
o= A fug -5 e, (6.79)
fo=Pelle,, (6.80)
#o (5 ) e (6.81)
@ Pedr ’

e

*

(0% Q ) A~ o A~ ~ ~
o=y [(da - d3) Tap + (da - Tap) ds + (ds - Tap) da — 5 (da - Tap) (ds - Tap) Tagl
Y

Pert 5
a

JrPe

d,-VH. (6.82)
Para a equacao do momento angular, temos

wa = (Ty+T°), (6.83)
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com

T, = 0 v 4
() ¢ (6.5)

(67

T =% % {—% (o x dy) + (ds - Fag) (d - ?aﬁ)} + {Per (da x ﬁ)} . (6.85)

E importante falar aqui que os mesmos comentarios feitos no capitulo anterior com
relagdo a combinacao de parametros o/ Pe e a*/Pe a conversao destes nos parametros

Um €, para suspensoes nao coloidais, nas quais Pe — oo, ¢ valida.

6.4 Resultados preliminares sem a presenca de interagoes magnéticas ou

campo externo aplicado

A fim de validar a implementacao das interagoes hidrodinamicas com uso de condicoes
de contorno periddicas alguns testes numéricos preliminares foram feitos. Inicialmente
verificou-se em termos quantitativos a importancia do uso desta metodologia (condigoes
de contorno periédicas) para que as propriedades médias da suspensao apresentassem
comportamento convergente. Em seguida foi verificado como o nimero de particulas,
o numero de lattices e o nimero de realizagoes influenciam esta estatistica e por fim
foi verificado o problema classico de divergéncia da variancia do sistema na presenca
apenas de interagoes hidrodinamicas. Nesta secao inicial todas as simulacoes foram

realizadas para suspensoes nao coloidais, nas quais Pe — 00.

6.4.1 Divergéncia da velocidade média em sistemas nao-periédicos

Para verificar a importancia do uso de condi¢oes de contorno periddicas foram rea-
lizados dois testes de convergéncia, em ambos a variavel estatistica analizada foi a ve-
locidade média da suspensao. Inicialmente implementou-se interacoes hidrodinamicas
nao periédicas utilizando apenas o tensor mobilidade de Rotne-Prager (1969). A figura
(6.2.a) ilustra a variacao da velocidade média da suspensao em func¢ao do nimero de
particlas para uma fra¢ao volumétrica fixa ¢ igual a 15% , enquanto a figura (6.2.b) mos-
tra a variacao desta mesma propriedade em funcao da fracao volumétrica de particulas

para um numero fixo de apenas 10 particulas. Em todos os casos foram consideradas
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10 realizacoes. A quantidade de particulas testada foi muito pequena, visto que o ob-
jetivo desta analise preliminar era apenas mostrar o sério problema de divergéncia do

uso das mobilidades de Rotne-Prager (1969) nao periédicas.

105; 10%¢
Ly S T S L
10°F 10°F
- - ©=15% — L ------ N=10
o 10 Velocidade de Stokes D 10 —— Velocidade de Stokes
10'F 10'F
10°F 10°k
—1: . . . 1 L L PR T -l:‘|“‘| P IR SRR N
@ 1075 10 12 14 (;)0 0.06 008 01 012 014

Figura 6.2: Variacao da velocidade média da suspensao em fungao do nimero de
particulas (a) e da fracao volumétrica de particulas (b) para um sistema nao periédico
com interacoes hidrodinamicas simples utilizando o tensor mobilidade de Rotne-Prager
(1969)

E possivel notar uma forte discrepancia na ordem de magnitude dos valores da
velocidade média em funcao de valores tipicos esperados, dado que estes deveriam
ser pelo menos da mesma ordem de magnitude da velocidade de Stokes. E possivel
notar também que mesmo com a diminuicao da velocidade média devido ao efeito
backflow conforme aumenta-se a fracao volumétrica de particulas, os valores médios
da velocidade de sedimentacao da suspensao continuam completamente fora da ordem
de magnitude esperada para o problema. Este teste foi feito apenas com o intuito de
checar o problema de divergéncia da computacao das interagoes hidrodinamicas nao
periédicas utilizando o tensor mobilidade de Rotne-Prager (1969) sem o devido trata-
mento matematico adaptado para condig¢oes de contorno periédicas conforme descrito

no presente texto.

6.4.2 Convergéncia utilizando mobilidades periédicas

A figura (6.3) mostra a convergéncia desta mesma propriedade em funcao do
nimero de particulas utilizado na lattice central, agora com o uso de um sistema

de condicoes de contorno periddicas.

E possivel notar que conforme o niimero de particulas aumenta o valor da velocidade

181



-0.9

-0.85F

08fF T E
m—o.75 IW ==

-]
— -0.7F
-}

-0.65 F

. Numeérico
-0.6 I —  Batchelor
rrrrrrrrrrrrrrrrrrr Richardson-Zaki
-0.55 [ — Brady_Durlofsky
ol 1 - P PR R
0 500 1000 1500 2000 2500

Figura 6.3: Variacao da velocidade média da suspensao em fungao do nimero de
particulas para uma fracao volumétrica ¢ = 0.05. Os valores numéricos sao com-
parados com a teoria assintética de Batchelor (1972) e com as correlagoes empiricas de
Richardson-Zaki (1954) e Brady-Durlofsky (1988)

médio da suspensao satura para uma faixa de valores da mesma ordem de magnitude
das correlacdes de Richardson-Zaki (1954) e de Brady-Durlofsky (1988). E possivel
notar também que os valores numéricos se distanciam da teoria assintética de Batchelor
(1972) para regime infinitamente diluido, no qual as particulas ndo interagem umas com

as outras e apenas o efeito do backflow é considerado.

6.4.3 Influéncia do niimero de realizacoes e do niimero de lattices na ve-

locidade média de sedimentagao do sistema

A figura (6.4) ilustra a variagdo desta mesma propriedade com relagdo ao nimero de
realizacoes e o consequente custo computacional, considerando uma fragao volumétrica
de particulas igual a 5% e 500 particulas na lattice central. E possivel observar que
o numero de realizagoes para a velocidade média de sedimentacao da suspensao nao
influencia de forma significativa a estatistica, enquanto eleva o custo computacional,

dado que este é ordem O(N,q).

A figura (6.5) ilustra a variagao da velocidade média de sedimentagao em funcao

do ntimero de particulas para uma fracao volumétrica de 1% para um reticulado de
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Figura 6.4: Variacao da velocidade média da suspensao em fungao do nimero de

realizagoes (a) e custo computacional (b)

Bravais com 27 lattices e com 125 lattices, ao lado é possivel notar como o niimero
de particulas influencia o custo computacional, O(N?), para as duas configuracoes do
reticulado de Bravais. E possivel notar uma divergéncia do comportamento do sistema
quando apenas 27 lattices sao utilizadas, este mesmo problema desaparece com o uso
de 125 lattices, apesar de elevar o custo computacional das simulagoes. Em todas as

simulagoes deste trabalho foram utilizadas 125 lattices na estrutura periédica utilizada.
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Figura 6.5: Variacao da velocidade média da suspensao em fungdao do nimero de
particulas utilizando 27 boxes e 125 boxes (a) e custo computacional em fungao do

ntumero de particulas para 27 e 125 boxes (b)

Note que cada particula da lattice central deve ter sua velocidade calculada com
base em interacoes que esta realiza com as outras N — 1 particulas da mesma lattice e
com as outras (Nlattices — 1) x N particulas imagens que se encontram nas outras lattices.
Neste contexto em todas as simulagoes Nygice = 125. Desta forma para a determinacgao

da velocidade de cada particula em uma simulacao contendo 500 particulas na lattice
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central, sdo necessarios [499 + (125 x 500)] = 62.999 célculos para cada componente.
Como a velocidade é um vetor com 3 componentes, uma para cada direcao do espago,
este valor sobre para 62.999 x 3 = 188.997. Esse valor se refere apenas ao calculo da
velocidade uma tnica particula na lattice central. Para computar a velocidade de todas

as particulas sao necessarios 188.997 x 500 = 94.498.500 célculos.

Além da velocidade translacional de cada particula é necessdrio também computar
sua velocidade angular a fim de que seus momentos de dipolo possam ser determinados,
isto sem contar as interacoes magnéticas entre as préprias particulas da lattice central,
necessarias para a computagao de forcas e torques por interagoes magnéticas. Em
uma simulacao dinamica estes cédlculos devem ser executados a cada passo de tempo
e além disso como o objetivo destes calculos é entender a mecanica destas suspensoes
com base no comportamento estatistico da suspensao diversas realizagoes devem ser
executadas simultaneamente a fim de que esta estatistica possa ser determinada de
maneira satisfatéria. I possivel concluir desta breve andlise que o custo computacional
destas simulacoes pode ser extremamente elevado. Uma estimativa simples do nimero
de calculos necessarios N, para a realizacao de N,., realizacoes contendo N particulas
distribuidas em um numero N; de lattices formando a estrutura periddica contendo as

particulas para Na; passos de tempo pode ser dada por

N, = 3Nyeoa NacN {2[(N = 1) + (N = 1) N] 4+ 2 [N — 1] + 3 4 Npni} (6.86)

em que Ny, determina a quantidade de forcas e torques que nao dependem de in-
teracoes entre particulas, como forgas de contato, repulsivas, browniana, gravitacional,
forcas magnéticas de interacao campo-particula e torques brownianos e magnéticos por
interacao campo-particula, no caso da formulagao utilizada esse nimero é igual a 7.
Por exemplo, uma simulacao com 2000 particulas, considerando 100 realizagoes com
2000 passos de tempo e 125 lattices demanda 6, 048072 x 10'* calculos, que executados
em um processador com frequéncia de processamento de 1,2 GHz exigiria um tempo de
CPU da ordem de 504.006 segundos, ou aproximadamente 140 horas de céalculo initer-
ruptas. Esta estimativa é na verdade subdimensionada, dado que ainda sao necessarios
calculos para gerar os ntimeros randomicos necessarios tanto para a implementacao de
movimento Browniano quanto para distribuicao da posicao inicial e dos dipolos iniciais
da particulas e mais tempo de CPU é demandado para que o c6digo escreva em arqui-
vos de saida os valores de velocidade, posicao e momentos de dipolo de cada particula

em cada realizacao e em cada passo de tempo, além do custo necessario para que uma
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subrotina de pds processamento possa realizar toda a andlise estatistica necessaria, que

também pode ser consideravelmente cara.

As figuras (6.7) e (6.8) mostram exemplos de uma estrutura periddica tipica uti-
lizada nas simulagoes. Enquanto a figura (6.7) ilustra o aspecto de uma suspensao
vista de fora, a figura (6.8) fornece uma ilustra¢ao de uma amplia¢ao no interior desta

estrutura.

)
3

Figura 6.6: Exemplo de uma estrutura periddica contendo 125 lattices, 500 particulas
na lattice central, 62500 particulas no total com uma fracao volumétrica de particulas
¢ =0.12

Do ponto de vista fisico todo o reticulado contendo estas particulas pode nao
passar de um volume infinitesimal do continuo contendo por exemplo nano-particulas
magnéticas ou de um volume sensitivo um pouco maior para o caso de suspensoes nao
coloidais com particulas micrométricas. De qualquer forma toda esta micromecanica
intricada e nao linear é responsavel pelos valores de importantes propriedades médias
da suspensao como a velocidade média desta, pressao e viscosidade de particulas (as-
sociadas com as flutuagoes de velocidade do sistema) e no caso de uma suspensao

magnética, a propria magnetizacao da suspensao.
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Figura 6.7: Exemplo de uma estrutura periddica contendo 125 lattices, 500 particulas
na lattice central, 62500 particulas no total com uma fracao volumétrica de particulas

¢ = 0.12 vista de lado, no qual é possivel notar a periodicidade da estrutura

6.4.4 Divergéncia da varidncia para um sistema apenas com interacoes

hidrodinamicas

Apesar da formulagao de mobilidades peridédicas solucionar o problema da di-
vergéncia da velocidade média do sistema devido a computacao de interacoes hidro-
dinamicas de longo alcance com decaimento lento em sistemas particulados finitos,
existe um problema cldssico de convergéncia da variancia deste sistema. Do ponto de

vista estatistico a variancia de um sistema particulado pode ser definida por

(02), (3,1) = [va(5. ) =00, 1)), (6.87)

o indice inferior ¢ denota uma particula ¢ pertencente aquela realizacao «. A barra
superior é utilizada para definir a velocidade média da suspensao em uma realizagao
em dado instante de tempo. Nesse caso v,(j, t) representa a velocidade de uma particula
a e uma realizagao j em dado instante de tempo ¢, enquanto T(j, t) denota a velocidade

média do sistema particulado em uma dada realizagao j e tempo ¢, calculada por

N

v(j,t) = % > valiit). (6.88)

a=1
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Figura 6.8: Ampliagdo no interior de uma estrutura peridédica contendo 125 lattices,
500 particulas na lattice central, 62500 particulas no total com uma fracao volumétrica
de particulas ¢ = 0.12

A variancia média de cada realizagao é calculada por

() () = NL% Z SO, (5.1). (6.89)

O problema da divergéncia da variancia em simulagoes de muitos corpos interagindo
hidrodinamicamente utilizando formulacao de condigoes de contorno periddicas é um
problema antigo e ainda nao foi resolvido. Muitos trabalhos mostram a divergéncia
desta propriedade estatistica em simulagoes computacionais, como Caflisch e Luke
(1985) e Cunha, Abade, Souza e Hinch (2002). Neste tiltimo trabalho Cuha et al. (2002)
mostraram que para suspensoes bidispersas a variancia do sistema é mais dependente
do tamanho do sitema quando comparada com suspensoes monodispersas, nas quais
foi possivel obter uma convergéncia da variancia para fragoes volumétricas da ordem

de 20%.
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O estudo da divergéncia da variancia de uma suspensao sujeita apenas a interacoes
hidrodinamicas tem sido tema de diversos estudos experimentais, dentre os quais pode-
se citar Nicolai e Guazzelli (1995), Segre et al. (1997) e Bergougnoux (2003), além de
estudos tedricos, como Koch e Shagfeh (1991), Luke (2000), Mucha e Brenner (2003) e
Felderhof (2005), além de estudos baseados em simulagoes computacionais, como o ja
citado trabalho de Cunha et al. (2002), além dos trabalhos de Ladd (2002) e Nguyen
et al. (2004).

Uma das hipéteses para esta divergencia esta associada ao fato de que conforme
aumentamos o tamanho do sistema para uma dada fragao volumétrica de particulas (o
problema é mais critico no caso de suspensoes monodispersas em regimes mais diluidos)
independente da quantidade de particulas consideradas na suspensao, a configuracao
espacial da suspensao permanece sempre randomica, dado que estas interacoes nao sao
capazes de gerar de forma espontanea vazios em determinadas regioes da suspensao.
Esta teoria é interessante, pois de acordo com os cédlculos tedricos de Luke e Caflisch
(1985) para uma suspensao de esferas distribuidas randomicamente através de um
calculo simples e direto os autores mostram a dependéncia da variancia com o tamanho
do sistema, entretanto em estudos experimentais como Nicolai e Guazzelli (1995) os
autores obtiveram um valor de saturacao da variancia para sistemas suficientemente
grandes. De fato em termos experimentais é muito dificil a geracao de distribuicoes
perfeitamente randomicas em cima de varias realizagoes, pois em uma suspensao com
N esferas distribuidas em um recipiente fisico, espera-se que em cada metade deste o
nimero de esferas seja igual a N/2 4 v/N, como ilustra a figura (6.9). Deste modo a
propria geracao da condicao inicial em laboratério tende a ter um pequeno desvio de

uma configuracao perfeitamente randomica, como se obtém em estudos computacionais.

Em experimentos realizados em laboratorio é praticamente impossivel gerar uma
configuracao espacial totalmente randomica e qualquer pequeno excesso ou falta de
particulas em determinada regiao da suspensao ¢ capaz de gerar correntes convectivas
no interior desta, que levam a uma medicao convergente da variancia do sistema para
um numero suficientemente grande de particulas. A figura (6.10) ilustra o resultado
de diversos testes numéricos no qual é possivel observar a divergéncia da variancia
do sistema em funcao do numero de particulas deste para uma fracao volumétrica
de particulas fixa e igual a 5%. E possivel observar que conforme o tamanho do
sistema aumenta a variancia deste também aumenta e nao atinge um patamar estavel
representando um limite de saturacao desta variavel estatistica. Para que o ntimero

de particulas da suspensao aumente com uma fragdo volumétrica fixa as dimensoes da
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Figura 6.9: Geracdo de condigoes iniciais em laboratério com ligeiros desvios de uma condicio
totalmente randomica. Neste caso o déficit de particulas em determinado lado do recipiente induz o
surgimento de correntes convectivas na suspensao, que podem induzir flutuacoes extras de velocidade
maiores que aquelas flutuagoes estatisticas induzidas apenas por interagoes hidrodinamicas levando a

um comportamento em laboratério convergente da variancia do sistema.

lattice sao aumentadas.

Um mecanismo fisico que em tese seria capaz de quebrar a randomicidade da distri-
buicao espacial das particulas na suspensao seria a existéncia de interagoes magnéticas,
capazes de formar vazios e microagregados no interior da suspensao. No presente traba-
lho a influéncia de interagoes magnéticas é avaliada como um mecanismo fisico capaz de
solucionar o problema classico de divergéncia da variancia em sistemas com interacoes

hidrodinamicas, conforme sera discutido em secoes posteriores.
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Figura 6.10: Divergéncia da variancia com o tamanho do sistema para uma suspensao

com fragao volumétrica de particulas igual a ¢ = 0.05
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6.4.5 Velocidade média de sedimentacao

O primeiro teste importante de validacao da implementacao de interagoes hidro-
dinamicas peridédicas consiste em avaliar o comportamento da velocidade média de
sedimentacao da suspensao em funcao da fracao volumétrica de particulas. Ao se ob-
servar o comportamento de sedimentacao de uma suspensao de particulas rigidas em
um fluido Newntoniano é possivel observar, devido a alta nao linearidade destas in-
teragoes, que enquanto a maioria das particulas se movimenta na mesma direcao da
aceleracao da gravidade, algumas particulas se movimentam em sentido ascendente e
outras sedimentam com velocidades inferiores a da velocidade de Stokes. Além disso,
pelo fato das particulas tenderem a se movimentar em sentido descendente, estas aca-
bam deslocando uma certa massa de fluido para baixo. Esta massa de fluido deslocada
atinge o fundo do recipiente fisico contendo as particulas e retorna em sentido ascen-
dente empurrando as particulas para cima e retardando ainda mais a velocidade média
de sedimentacao do sistema. Este efeito é conhecido como backflow. Desta forma con-
forme aumentamos a concentracao de particulas em uma suspensao, a velocidade média
de sedimentacao do sistema diminui. Estes efeitos sao representados graficamente no

desenho esquematico em (6.11).

backflow backflow

Figura 6.11: Ilustragao esquematica do efeito backflow e do surgimento de correntes

convectivas no interior de uma suspensao devido as interagoes entre as particulas
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O gréfico em (6.12) mostra a comparagdo entre os valores numéricos com a te-
oria assintética de Batchelor (1972), equagao (6.90), e as correlagoes empiricas de
Richardson-Zaki (1954) e Brady-Durlofsky (1988), equacoes (6.91) e (6.92). E possivel
notar boa concordancia entre os valores numéricos e a base de dados disponivel na
literatura, indicativo de que a implementacao de interacoes hidrodinamicas periédicas
com a metodologia descrita, além de gerar valores convergentes da velocidade média,
gera uma fisica consistente do ponto de vista do comportamento desta propriedade

com a distribuicao de particulas na suspensao.

U(@ =1-5¢+ 0(¢?) (6.90)

Ué(b) =(1-9)", com n=>5.1 (6.91)
Ulg) 1, 6,(5—¢+0.5¢

g, om0 g0 (W) - (6.92)

E possivel notar uma execelente concordancia entre os valores numéricos e as cor-
relagoes de Richardson-Zaki (1954) e Brady-Durlofsky (1988) pra fragoes volumétricas
de particula de até 20%. Este ¢ um indicativo de que a implementacao no cédigo
computacional destas interagoes esta correta e gera uma fisica consistente para a com-

putacao de interagoes hidrodinamicas.

Outro teste interessante de validacao consiste na comparacao da velocidade média
em funcdo de ¢'/3 para um arranjo ordenado de particulas, com distribuicdo ilustrada
na figura (6.13). As teorias assintdticas de Hasimoto (1959), equagao (6.93), e Sangani

e Acrivos (1982), equagao (6.94), sdo comparadas com os valores numéricos.

Uy) =1— 1.7601¢"° + ¢ — 1.5593¢° + O(¢"/%) (6.93)
U;]@ =1 —1.7601¢"® + ¢ — 1.5593¢° + +3.9973¢* — 3.074¢'® + O(4"/3) (6.94)

E possivel notar excelente concordancia entre os valores numéricos e as equagoes

(6.93) e (6.94). Para valores de ¢'/® da ordem de 0.45, o que corresponde a uma fragio
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Figura 6.12: Velocidade média de sedimentacao do sistema particulado na presenca de

interacoes hidrodinamicas

it L

(b)

Figura 6.13: Distribuicao espacial de particulas para um arranjo ordenado com 125

lattices e 27 particulas em cada lattice

volumétrica da ordem de 0.09, as correlagoes de Hasimoto (1959) e Sangani e Acrivos

(1982) comegam a divergir devido ao efeito de interagao entre as particulas, enquanto
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Figura 6.14: Velocidade média de sedimentacao do sistema particulado na presenca de
interacoes hidrodinamicas para um arranjo ordenado com 125 lattices e 27 particulas

em cada lattice

a resposta numérica continua acompanhando o comportamento da teoria de Sangani e
Acrivos (1982).

Os resultados numéricos mostrados até o momento indicam um comportamento
consistente do sistema de interagoes hidrodinamicas e de sua implementacao utilizando
a metodologia proposta com uma geometria peridédica e com as mobilidades peridédicas
de Bennakker (1986) que consideram o uso das somas de Bravais aplicadas ao tensor
mobilidade de Rotne-Prager (1969). As segoes seguintes mostram resultados obtidos
para problemas envolvendo interacoes hidrodinamicas e magnéticas simultaneamente

através da metodologia descrita nesta secao.
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6.5 Influéncia das interagoes magnéticas no comportamento dinadmico do

sistema particulado

Esta secao ilustra os resultados obtidos quando o problema de interagoes magnéticas
entre as particulas é considerado. Tanto as interagoes entre os momentos de dipolo das
particulas para forca e torque sao consideradas, quanto as interagoes entre um campo
externo e os momentos de dipolo de cada particula, também para forca e torque.
Os principais resultados apresentados e discutidos nesta se¢ao sao: convergéncia da
variancia do sistema devido ao efeito de interacao magnética, influéncia das interacoes
magnéticas na velocidade média de sedimentacao do sistema, contribuicao de 1, e ¢
nas flutuacgoes de velocidade do sistema, anisotropia destas flutuacoes e dos tempos
de correlagao em diferentes direcoes na presenca de interagoes magnéticas, comporta-
mento long-time da funcao autocorrelacao normalizada das flutuagoes de velocidade do

sistema e a influéncia do niimero de Péclet na magnetizacao da suspensao, bem como

de a e ¢.

6.5.1 Influéncia das interagoes magnéticas na velocidade média de sedi-

mentagao

O estudo da velocidade média de sedimentagao de sistemas particulados na pre-
senca de interacoes hidrodinamicas é um assunto muito explorado por fisicos e engenhei-
ros. Atualmente nés temos uma boa ideia de como alguns mecanismos como o efeito
backflow e a interacao hidrodinamica nao linear entre as particulas que compoe uma
suspensao podem retardar a velocidade média de sedimentacao do sistema, conforme
mostrado e testado no presente trabalho nos gréficos (6.12) e (6.14). Entretanto nao
existe nenhuma base de dados que ilustra como a intensidade das interagoes magnéticas
entre particulas micrométricas que compoe uma suspensao magneto-reologica inluencia

os valores médios da velocidade de sedimentacao do sistema.

A figura (6.15) ilustra o comportamento com relagao ao tempo da velocidade média
de sedimentacao de uma suspensao contendo 172 particulas para 5 realizagoes em
simulagoes de longo tempo. O tempo de simulacao vai até 200 tempos de Stokes (a/Uy).
A comparacao é feita para um caso em que nao existem interagoes magnéticas, 1, = 0,

com um caso com interagoes magnéticas com intensidade 1, = 50 para Pe — oc.
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Figura 6.15: Velocidade média de sedimentacao do sistema particulado na presenca de

interagoes hidrodinamicas com ¢, = 0 (a) e ¥, = 50 (b)

E possivel notar que ap6s um tempo suficientemente longo, da ordem de 50 tempos
de Stokes, a velocidade média do sistema na presenca de interagoes magnéticas com o
parametro ¢, = 50 mais do que dobra, indo de um valor inicial da ordem de 0.7 para
valores préximos de 1.5, enquanto o problema apenas com interacoes hidrodinamicas
mantém uma velocidade média constante ao longo do tempo, sendo esta variavel o
que nés chamamos de variavel estatisticamente estaciondria. Do ponto de vista fisico
este comportamento é um indicativo que as interagoes magnéticas possuem um carater
mais agregativo e conforme a simulacao evolui no tempo microagregados comecam a se
formar e consequentemente sedimentam a uma velocidade maior do que a velocidade
de uma tnica esfera isolada. Em um artigo recente Benes, Tong e Ackerson (2007)
comentam que suspensoes de esferas rigidas sujeitas a forcas agregativas sedimentam
com velocidades maiores que aquelas previstas por modelos baseados apenas no efeito

de backflow.

Por um simples balanco entre forcas viscosas e forcas de empuxo no regime de
baixo niimero de Reynolds é possivel mostrar que a velocidade média de sedimentacao

de um agregado, U,, formado em torno de uma esfera imaginaria de raio R, é dada

por
R\’
Ua = Us‘ba (_) ’ (695)
a
em que ¢, ¢ a fracao volumétrica de particulas no agregado, dada por
Ndra® 3 a\®
a = — N —_— s 6 6
¢ 3 4AnR3 <Ra) (6.96)

em que N é o numero de particulas dentro do agregado. Desta forma um agregado se-

dimenta muito mais rapido do que uma tnica particula isolada. De fato, as interacoes
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magnéticas quebram a distribuicao inicial randomica de uma suspensao estatistica-
mente homogeénea. Conforme a suspensao evolui, alguns vazios se formam no interior
do reticulado devido a formacao de microagregados. Esta dinamica pode ser vista nas
figuras (6.16) e (6.17).
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Figura 6.16: Evolucao tipica da microestrutura de uma suspensao de particulas rigidas
monodispersa com ¢ = 0.03, no limite de Pe — 00, na auséncia de interacoes
magnéticas. Instante inicial (a), ¢t = 50a/U, (b), t = 100a/Us (c) e t = 200a/Us
(d)

Pela figura (6.16) é possivel observar que por mais que a configuragao das particulas
esteja mudando continuamente devido a presenca de interagoes hidrodinamicas, esta
sempre permanece randémica ao longo do processo evolutivo. J4 a figura (6.17) mostra
que na presenca de interagoes magnéticas esta randomicidade da estrutura do sistema
particulado é prontamente quebrada e conforme a simulacao evolui no tempo cada vez
mais microagregados sao formados, fazendo com que uma grande regiao de vazios surja

no interior do reticulado.

Esta dinamica de formacao de agregados influencia fortemente os valores da veloci-
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Figura 6.17: Evolucao tipica da microestrutura de uma suspensao de particulas rigidas
monodispersa com ¢ = 0.03, no limite de Pe — oo, na presenca de interacoes
magnéticas sem campo externo e com v, = 50. Instante inicial (a), ¢ = 50a/U;
(b), t =100a/Us (c) e t = 200a/Us (d)

dade média de sedimentagao do sistema. E importante mencionar que nas simulagoes
realizadas até o momento, incluindo as que formaram a figura (6.17) nao existe ne-
nhum campo externo aplicado na suspensao, de modo que esta dinamica agregativa
surge de forma espontanea devido simplesmente as interagoes magnéticas para forca
e torque entre os momentos de dipolo das particulas. Além disso, devido a periodici-
dade do sistema, em muitos momentos alguns agregados que estao sedimentando sao
quebrados de forma artificial, pois as particulas que se encontram na regiao inferior do
agregado retornam a parte superior da lattice antes das particulas que se localizam no
interior do agregado e principalmente na parte superior deste. Mesmo assim, apesar de
uma quebra continua em determinados microagregados, devido a condigao de contorno
periddica e forcas repulsivas de curto alcance, a tendéncia média do sistema é a de que
estes agregados continuem se formando a uma taxa semelhante a taxa de quebra, de

modo que em termos médios a velocidade média de sedimentacao do sistema sature e se
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estabilize em um valor constante, o que indica um patamar critico, no qual para dada
fracao volumétrica ¢ e intensidade de interagoes magnéticas 1, existe um tamanho

médio e um numero médio de agregados que se mantém constantes ao longo do tempo.

Com o intuito de explorar melhor os efeitos das interacoes magnéticas, em conjunto
com as interagdes hidrodinamicas, a figura (6.18) mostra o comportamento da veloci-
dade média de sedimentacao do sistema em funcao da fracao volumétrica de particulas
para o caso em que nao estdo presentes interagdes magnéticas (¢,, = 0) compara-
das com a mesma dinamica para simulacoes com interacoes magnéticas regidas por
um parametro v, = 50. Os resultados sao comparados com as curvas empiricas de
Richardson-Zaki (1954) e Brady-Durlofsky (1988), bem como com a teoria assintética
de Batchelor (1972).
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Figura 6.18: Variacao da velocidade média de sedimentacao em funcao da fracao vo-
lumétrica de particulas na presenca de interacbes magnéticas. A linha continua mais
grossa denota a correlacdo empirica de Richardson-Zaki (1954), a linha tracejada cor-
responde a correlagdo de Brady-Durlofsky (1988), a linha traco-ponto representa a
teoria assintotica de Batchelor (1972), os valores numéricos sdo dados para o caso sem
interagoes magnéticas (circulos preenchidos) e para interagoes magnéticas com 1), = 50

(asterisco)

A figura (6.18) ilustra um fenoémeno fisico extremamente interessante. Enquanto
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que para o caso de uma suspensao nao magnética, conforme aumentamos a fragao
volumétrica de particulas a velocidade média de sedimentacao do sistema diminui de-
vido ao efeito backflow e a propria nao linearidade das interagoes hidrodinamicas que
eventualmente fazem com que certas particulas da suspensao aprensentem movimento
ascendente devido a interagoes com outras particulas, uma suspensao na presenca de
interagoes magnéticas possui dois padroes de comportamento distintos dependendo da

fragao volumétrica de particulas.

Inicialmente conforme a fragao volumétrica de particulas aumenta, uma particula
possui mais facilidade em interagir com outra devido a proximidade destas no interior
da suspensao, como a natureza destas interacoes ¢ predominantemente agregativa ao
invés de repulsiva o aumento da fragao volumétrica facilita o processo de formacao
de agregados e como se sabe as particulas no interior de um agregado sedimentam
mais rapido quando comparadas com uma particula isolada. Entretanto, como existem
interacoes hidrodinamicas ocorrendo simultaneamente, o efeito backflow, bem como
a retardacao na velocidade de certas particulas no interior da suspensao devido as
proprias interagoes hidrodinamicas também estao ocorrendo e competindo com esta
tendéncia de aumento na velocidade média do sistema devido a formacgao de microa-

gregados induzidos por interacoes magnéticas.

O que se observa pelo grafico da figura (6.18) é que para valores de ¢ até 0.04, a
taxa de formacao de agregados com o aumento da fracao volumétrica das particulas
¢ mais intensa em relacao ao retardamento na velocidade média de sedimentacao do
sistema devido ao efeito backflow e a presenca de interagdes hidrodinamicas. Esta
intensidade ao qual se refere consiste simplesmente no efeito em que a formacao de
agregados tem sobre o aumento da velocidade média de sedimentagao da suspensao.
Para valores de ¢ > 0.04 o gréfico de (6.18) indica que o efeito backflow em conjunto
com as interacoes hidrodinamicas passa a dominar a taxa de formacao de agregados,
como se para valores mais altos de ¢ os tamanhos médios de agregados e o nimero de
particulas em cada agregado estivessem atingido um limite critico e deste momento em
diante a suspensao passa a ser vista como um conjunto de agregados de tamanho fixo,
que fornece uma dinamica muito proxima a da de uma suspensao de esferas rigidas,

porém com diametros maiores.

E interessante notar o quanto a presenca de interacoes magnéticas é capaz de influ-
enciar a velocidade média de sedimentacao da suspensao. Para valores de ¢ da ordem

de 4% o sistema na presenca de interagoes magnéticas sedimenta com uma velocidade
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média igual a 1.46U;, enquanto que na auséncia destas interagoes sua velocidade média
de sedimentagao é igual a 0.79U,, esta diferenca representa um aumento de 84.81%
na velocidade média de sedimentacao do sistema, em termos praticos em sistemas de
separacao liquido-sélido o controle da velocidade de sedimentacao e consequentemente
da velocidade de separacao pode ser feito em sistemas particulados magnéticos através
de um controle da fracao volumétrica de particulas e do parametro ,,, que leva em
conta basicamente o tamanho das particulas, o material do qual elas sao compostas e

a temperatura do fluido.

6.5.2 Influéncia das interagoes magnéticas na variancia do sistema

A figura (6.10) mostrou como as interagoes hidrodinamicas geram um comporta-
mento divergente da variancia do sistema particulado. Em outras palavras, a simulagao
computacional de sistemas particulados considerando apenas interacoes hidrodinamicas
nao é capaz de gerar um resultado convergente da variancia do sistema, pois conforme
aumenta-se o nimero de particulas das simulacoes o valor da variancia do sistema au-
menta e mesmo para um numero muito grande de particulas nao atinge um patamar
estavel. Este é um problema classico em simulagoes de muitos corpos com interacoes

hidrodinamicas.

A fim de compreender como a presenca de interacoes magnéticas influencia o com-
portamento numérico da variancia do sistema particulado uma exaustiva analise de
convergencia foi realizada. Para diferentes intensidades do parametro magnético ¢,
foram realizados testes de convergéncia do sistema para um valor fixo de ¢ igual a 5%,
na condi¢cao em que Pe — oo. Estes testes consistem basicamente em observar o com-
portamento da variancia em determinada direcao em funcao do nimero de particulas
do sistema, que neste caso é expresso em termos do tamanho da lattice central L/a, em
que L denota o comprimento da aresta de uma lattice central ciibica e a é o raio de uma
particula. Em todas as simulagoes foram consideradas 10 realizagoes simultaneas e ape-
nas simulagoes estaticas foram realizadas. Os resultados desta andlise sao apresentados
nos gréficos das figuras (6.19) e (6.20).

E possivel observar que a mistura de interacoes magnéticas com decaimento mais
répido, da ordem de 1/r* para forga e 1/r3 para torque, com interagoes hidrodinamicas
de decaimento lento, da ordem de 1/r, gera uma resposta mais estavel da variancia, que

dependendo da intensidade do parametro de interacao magnética 1, leva a um compor-
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tamento mais préximo do que se esperava para uma propriedade estatistica convergente
com o tamanho do sistema. Mesmo em simulacoes estaticas, nas quais a suspensao nao
tem tempo de evoluir para que sua microestrutura seja significativamente altera esse
comportamento é observado e conforme o valor de 1, aumenta a variancia da veloci-
dade do sistema tende a um plato de saturacao com o aumento do tamanho do sistema.
Em resumo: a convergéncia da variancia esta diretamente associado ao fato de que para
valores de 1, suficientemente grandes as interagoes magnéticas convergentes dominam
as interagoes hidrodinamicas divergentes e geram valores convergentes da variancia do
sistema. Este resultado é inédito e mostra um caso em que através de simulagoes com-
putacionais considerando interagoes hidrodinamicas peridédicas é possivel obter valores

convergentes da variancia do sistema devido as interagoes magnéticas.
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Figura 6.19: Andlise de convergéncia da variancia do sistem para 1, = 0 (a), ¥, = 1
(b)v wm =10 (C) € ¢m = 100 (d)

Finalmente, com um comportamento convergente desta importante variavel es-
tatistica que esta diretamente associada a propriedades da suspensao como pressao de
particula e viscosidade de particula é agora possivel determinar numericamente como

a variancia de um sistema particulado varia em funcao dos principais parametros da
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suspensao e garantir que o valor numérico obtido através de simulagoes computacionais

seja um valor convergente e confidvel.

Esta andlise é consistente com o estudo de convergéncia feito no capitulo anterior
no qual para um cédigo de simulagoes de muitos corpos sem a presenca de interacoes
hidrodinamicas apresentou comportamento convergente para a variancia do sistema
na presenca apenas de interagoes magnéticas. O mais interessante desta andlise é que
a convergéncia pode ser controlada por um parametro fisico associado a intensidade
destas interagoes magnéticas. Este resultado mostra inclusive uma fisica mais interes-
sante, que pode ser aplicada a problemas diferentes envolvendo interagoes de muitos

COTPOS.

Por mais que exista um sério problema de convergéncia associado a interacoes
entre corpos quando estas apresentam decaimentos lentos, devido a nao-linearidade
da dinamica de simulagoes de muitos corpos, a mistura de outros tipos de forcas e
torques associados a interagao entre particulas com decaimentos réapidos pode levar,
dependendo da intensidade dos parametros fisicos associados a cada tipo de forca a um

comportamento convergente de propriedades médias da suspensao como um todo.

Este resultado de certa forma abre as portas para a quebra do paradigma de que
interacoes entre particulas com decaimentos lentos sempre levarao a um comporta-
mento divergente da variancia do sistema quando esta for computada em simulagoes

computacionais de muitos corpos.

De um modo geral valores de 1, acima de 100 garantem um comportamento satis-
fatério do ponto de vista de convergéencia da variancia. Mesmo que os ultimos pontos
estejam indicando o inicio de um comportamento de saturacao desta propriedade para
valores de ¢, = 10, para valores de 1, maiores do que este patamar o comportamento
convergente da variancia se torna cada vez mais claro. Comparando por exemplo a
diferenga percentual no valor da variancia na dire¢do da gravidade considerando um
sistema com 2000 particulas na lattice central e outro com 3000 particulas, observa-se
que para o problema sem interagoes magnéticas, ou seja, para v, = 0 essa diferenga é

de cerca de 25% enquanto que para v, = 160 este valor cai para 1.16%.

E importante frisar que para esta fracao volumétrica ¢ = 0.05 comprimentos da
lattice adimensionais L/a da ordem de 60 ja demandam um numero de particulas na

lattice central da ordem de 3000 particulas, como 125 lattices sao consideradas, mesmo
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Figura 6.20: Andlise de convergéncia da variancia do sistema para 1, = 120 (a),

Y = 140 (b), ¥, = 160 (c) e ¥,,, = 180 (d)

simulagoes estaticas com esta ordem de magnitude em termos do ntimero de particulas
ja passam a ser extremamente caras, pois ¢ necessario a computacao de interacoes
entre cada uma das 3000 particulas da lattice central com outras 125 x 3000 = 375000

particulas distribuidas pelas lattices contendo as particulas imagens.

A figura (6.21) ilustra o comportamento para a variancia do sistema na diregao
da gravidade, considerando simulacoes estaticas contendo 3000 particulas na lattice

central em funcao de 1, para uma fracao volumétrica de particulas fixa e igual a 5%.

O comportamento indicado na figura (6.21) mostra que a variancia do sistema na

diregao da gravidade segue uma lei em fungao de v, do tipo

(W) = o + c1thm + ctm? + O (6.97)

em que os coeficientes ¢y, ¢; e c3 sao na verdade fungoes de ¢. Este comportamento é se-

melhante ao observado para a mesma analise realizada no capitulo anterior na auséncia
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Figura 6.21: Variancia do sistema na dire¢ao paralela a gravidade em funcao de 1,

para ¢ = 0.05 com 2000 particulas na lattice central em um reticulado com 125 lattices

de interagoes hidrodinamicas, entretanto a ordem de magnitude das flutuagoes induzi-
das por interacoes magnéticas e hidrodinamicas simultaneamente é consideravelmente
maior (da ordem de 100 vezes). A fim de determinar o comportamento desta mesma
variavel em funcao da fracao volumétrica de particulas foi avaliado para um valor fixo
de ¥, = 100 como a variancia do sistema varia em funcao da fracao volumétrica de

particulas. Este grafico é apresentado na figura (6.22).

E importante notar que s6 foram analisadas situacoes para valores convergentes da
variancia do sistema com base na analise de convergéncia realizada nesta mesma secao
nas figuras (6.19) e (6.20). A figura (6.22) indica um comportamento da variancia em
funcao de ¢ do tipo

(w?) = fop™ (6.98)

Este comportamento é fisicamente consistente, pois nao leva a predicao de valores da
variancia que crescem sem controle com o aumento da fracao volumétrica de particulas,
inconsisténcia esta apresentada na secao anterior na auséncia de interagoes hidro-

dinamicas.
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Figura 6.22: Variancia do sistema na direcao paralela a gravida em fungao de ¢ para

Y = 100 com 2000 particulas na lattice central em um reticulado com 125 lattices

6.5.3 Analise long-time das fltuagoes de velocidade

Uma andlise do comportamento de longo tempo das flutuagoes de velocidade do
sistema ¢é apresentada nesta secao. O principal objetivo desta andlise consiste em
entender como memoria pode ser adicionada ou retirada do sistema particulado através
da inclusao de efeitos associados a interagoes magnéticas entre as esferas. As duas
principais variaveis estatisticas analisadas neste contexto sao: a funcao autocorrelacao
das flutuacoes de velocidade normalizada R(t) e o tempo de correlacao do sistema 7,

ambos definidos por

R(t) = MT)&,% §§>+ i (6.99)

_— / " Rt (6.100)

tanto a func¢ao autocorrelagao normalizada R(t) das flutuagoes de velocidade quanto o
tempo de correlacao do sistema 7 podem ser determinados para a analise das flutuacoes
de velocidade do sistema em cada uma das trés direcoes do espago. O operador <>
denota médias em cima de varias realizacoes. A principal informacao a ser extraida das

variaveis R(t) e 7. consiste em entender como a flutuacao de velocidade de uma particula
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em um instante qualquer é influenciada pelo estado do sistema como um todo em um
instante de tempo anterior, separados por um intervalo de tempo ¢, além de determinar
também quanto tempo demora para que as flutuacoes de velocidade de um sistema nao
estejam mais acopladas com a estrutura deste em um instante de tempo anterior.
Sabe-se que para processos sem memoria, conhecidos como processos Markovianos,
como por exemplo movimento browniano, este tempo de correlacao tende a zero e o
estado do sistema em tempos futuros praticamento independente das configuracoes

anteriores. Este mesmo comportamento nao ocorre em suspensoes sujeitas a interacoes

hidrodinamicas e magnéticas, por exemplo.

As figuras (6.23) e (6.24) ilustram o comportamento do tempo de correlacao das

flutuacoes de velocidade para direcoes perpendiculares e paralelas a gravidade para o
caso sem interagbes magnéticas (¢, = 0) e com interagoes magnéticas (1, = 30) para

uma fracao volumétrica de particulas ¢ = 0.03 na auséncia de movimento Browniano

(Pe — 00).
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Figura 6.23: Tempo de correlacao das flutuacoes de velocidade sem interagoes
magnéticas

As simulagoes foram realizadas com 172 particulas na lattice central, considerando
125 lattices distribuidas no espaco fisico e outras 125 no espaco reciproco e as médias
foram tomadas para cada ponto em cima de 5 realizagoes. O numero de particulas e
realizacoes considerados nesse caso ¢ relativamente baixo devido ao alto custo compu-

tacional de uma simulacao de longo tempo. Neste caso foram considerados 200 tempos
de Stokes, o que equivale a 20000 passos de tempo.
E possivel perceber pelos gréificos das figuras (6.23) e (6.24) que para esta inten-

sidade do parametro v, = 30 o tempo de correlacao do sistema é menor em ambas

as direcoes quando comparado com o caso sem interacoes magnéticas. Este comporta-
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Figura 6.24: Tempo de correlacao das flutuacoes de velocidade com interagoes

magnéticas

mento indica uma tendéncia de que estas flutuagoes induzidas por interagoes magnéticas
devido ao rdpido decaimento quebram ligeiramente a adigao de efeitos de memoria do

sistema introduzidos por decaimentos lentos associados a interacoes hidrodinamicas.

Na realidade a fisica por tras do comportamento dessas flutuagoes é considera-
velmente mais intricada, complexa e rica do que isso. A fim de explorar melhor em
detalhes como o efeito de interacao magnética age no sentido de “adicionar ou retirar

P . . . )
memoria” do sistema, o comportamento da funcao autocorrelacao normalizada das flu-
tuacgoes de velocidade foi plotado para diferentes valores de 1), e em ambas as dire¢oes

(paralela e perpendicular a gravidade). Estes graficos sdo representados nas figuras

(6.25) e (6.25).

E possivel notar que para a dire¢ao perpendicular a gravidade conforme aumenta-se
a intensidade das interacoes magnéticas as flutuacoes das componentes de velocidade
perpendiculares a direcao da gravidade ficam cada vez mais descorrelacionadas com a
condicao do sistema particulado em instantes de tempo anteriores, como se na realidade
essas interagoes gerassem flutuagoes de velocidade mais parecidas com flutuacoes indu-

zidas por movimento browniano do que com interacoes hidrodinamicas de decaimento

lento.

Ja para a diregao paralela a gravidade, figura (6.26), o cendrio é diferente. Para
valores de v, até um determinado limite as flutuagoes de velocidade na direcao de
sedimentagao induzidas por interacoes magnéticas sao mais correlacionadas do que no
caso puramente hidrodinamico. A partir de um valor critico de 1, o comportamento

passa a ser o inverso, semelhante ao comportamento qualitativo apresentado para a
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Figura 6.25: Funcao autocorrelacao normalizada das flutuagoes de velocidade na

direcao perpendicular a gravidade na presenca de interagoes magnéticas

andlise destas flutuacoes na direcao perpendicular a da gravidade.

Uma possivel explicacao para este comportamento anomalo pode estar relacionada
a alteragao em caracteristicas microestruturais da suspensao que dependem fortemente
da intensidade das interacoes magnéticas. Uma hipotese seria que a taxa de formagao
de agregados e o nimero médio de particulas por agregado atingem um valor critico
de saturacao para determinado valor de v,,. Para valores maiores da intensidade do
parametro de interagao magnética o aspecto microestrutural permanece semelhante em
termos de nimeros de agregados e nimeros de particulas por agregado, porém a inten-
sidade das flutuagoes de velocidade de particulas isoladas, nao pertencentes a nenhum
agregado sao mais intensas e podem dominar as flutuagoes médias dos agregados, fa-
zendo com que o comportamento médio da suspensao tenda a se aproximar de uma
fisica mais préxima do que ocorre em movimento browniano quando comparado com

as flutuacoes de velocidade induzidas por interacoes hidrodinamicas puras.
A figura (6.27) ilustra diferentes configuragoes da suspensao, todas obtidas apds 200

tempos de Stokes de evolugao temporal, para condigoes iniciais randomicas igualmente

provaveis, alterando apenas a intensidade do parametro de interacao magnética 1,,.
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Figura 6.26: Funcao autocorrelacao normalizada das flutuagoes de velocidade na

direcao paralela a gravidade na presenca de interagoes magnéticas

E possivel notar que o aspecto microestrutural da suspensao vai sendo alterado
gradativamente com o aumento de 1, até valores de v, = 20. Para intensidades
maiores do parametro magnético associado a interagao entre as particulas o aspecto
microestrutural da suspensao nao sofre grandes alteracoes em termos de regides de
vazio, numero de agregados e nimero médio de particulas por agregado. E é justamente
o valor critico de v, = 20 que gera a mudanca de comportamento da fun¢ao R(¢) na
direcdo paralela a gravidade, observado no grafico (6.26). Ou seja, pode-se pensar que o
aspecto microesturural da suspensao nao muda de forma significativa para valore de 1,
maiores que 20, mas a intensidade das flutuagoes de velocidade de particulas isoladas
nao pertencentes a nenhuma estrutura agregativa aumentam de forma significativa, de
modo que essas flutuacgoes de particulas isoladas dominam as flutuagoes de agregados
e levam a suspensao a um comportamento de intensas flutuacoes nao correlacionadas

mais semelhantes ao que ocorre em um random walk Browniano.

Esta interpretacao pode ser dada em termos de uma separacao do dominio espa-
cial da suspensao em um dominio com agregados e outro com particulas isoladas. O
equivalente ao nimero de Péclet dos agregados ¢ dado por
_ UaR4

Da
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Figura 6.27: Estruturas tipicas formadas no interior da suspensao apds uma longa
evolugao temporal de 200a/Us, para uma fracao volumétrica ¢ = 0.03 considerando

diferentes intensidades de ,,

em que U,y denota uma escala tipica para a velocidade média do agregado, que pode
ser dada em termos da velocidade média de sedimentagao do agregado, que como vista
anteriormente é muito maior que a velocidade de sedimentacao de Stokes de uma tnica
particula isolada, R denota o raio de giracao do agregado, que também é muito maior
do que o raio de uma unica particula isolada e D, seria o andlogo ao coeficiente de
difusao Browniano associado ao movimento do agregado como um conjunto tnico, in-
terpretado nesse contexto como uma esfera imaginaria englobando todas as particulas
pertencentes ao agregado. Apenas para podermos facilitar a interpretacao do compor-
tamento observado na figura (6.26), definimos este coeficiente D4 de modo andlogo
ao coeficiente de Stokes-Einstein associado a intensidade de flutuagoes Brownianas,
dado por Dy = kgT/6mnR 4, ou seja, como R4 > a, em que a denota o raio de uma
particula isolada, temos que D4 < D, em que D representa o mesmo coeficiente para

uma particula isolada. Deste modo temos que Pey > Pe.
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A afirmacao de que Pey > Pe é equivalente a dizer que as flutuagoes de velocidade
no dominio de agregados serao muito menores que aquelas associadas ao comporta-
mento dinamico de particulas isoladas da suspensao, ou seja, o dominio de agregados
na suspensao pouco contribuira para andlise das flutuacoes de velocidade da suspensao
como um todo, de modo que a partir de valores de v,,, > 20, como a topologia da sus-
pensao se mantém aproximadamente constante, o fator determinante que influenciara
o decaimento da funcao autocorrelacao normalizada de flutuacoes de velocidade na
dire¢ao da gravidade sera justamente a intensidade de flutuagoes induzidas tanto por
interacoes hidrodinamicas quanto magnéticas de particulas isoladas nao pertencentes

a nenhum tipo de agregado.

A fim de reforgar o comportamento observado na figura (6.26), o comportamento
do tempo de correlacao em funcao do parametro 1, para as trés diregoes do espaco
é mostrado na figura (6.28) . E possivel perceber nitidamente a mudanca no com-
portamento do tempo de correlacao para um valor critico de 1, a partir do qual o
aspecto microestrutural deixa de sofrer grandes mudancas em termos de ntmeros de
agregados e numero médio de particulas por agregado. Para valores muito altos de
¥, um aumento na intensidade das interacoes magnéticas gera maiores flutuacoes de
velocidade nas particulas isoladas, o que gera um comportamento mais semelhante ao

de flutuagoes isotrépicas como ocorrem no caso de movimento browniano.

Sabe-se que a fungao autocorrelagao normalizada das flutuagoes de velocidade de
sistemas particulados costuma ser muito bem representada por um decaimento expo-
nencial com a forma

R(t) = e t/™ (6.102)

esta representacgao é valida para sistemas particulados na presenca apenas de interacoes

hidrodinamicas, conforme pode ser observado na figura (6.29).

Apesar de haver um ligeiro plato conforme o tempo tende a zero no caso da funcao
autocorrelagao para 1, = 0 na diregao perpendicular a gravidade, a fungao exponencial
descrita em (6.102) com 7, determinado pela equagao (6.100) consegue representar
bem o comportamento de R(t). A figura (6.30) ilustra o comportamento obtido para
¥, = 20 mostrando que a inclusao de interagoes magnéticas no sistema nao quebra a
carateristica de descorrelacao das flutuacoes de velocidade ao longo do tempo, apesar

de alterar a memoéria do sistema através do tempo de correlagao deste.
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Figura 6.30: Fit com decaimento exponencial da funcao autocorrelacao para ¢, = 20

214



6.6 Magnetizacao de equilibrio com interagoes hidrodindmicas

Uma das propriedades mais importantes de suspensoes magnéticas consiste na mag-
netizacao de equilibrio da suspensao. Em praticamente todas as aplicacoes praticas
associadas ao escoamento de fluidos magnéticos, este se da na presenga de um campo
externo aplicado na suspensao e é justamente a capacidade que os momentos de dipolo
das particulas que constituem a suspensao possuem em se alinhar na direcao desse
campo que confere uma série de propriedades interessantes para que estes fluidos pos-
sam ser aplicados nos mais diversos contextos da area de tecnologia. Esta capacidade
de alinhamento de dipolos individuais das particulas na direcao preferencial de um

campo ¢ mensurada pela magnetizacao da suspensao.

A palavra equilibrio no termo magnetizacao de equilibrio se refere a média do ali-
nhamento dos momentos de dipolo das particulas na direcao de um campo externo
aplciado no caso em que o fluido base encontra-se em repouso. No caso de um fluido
em movimento a magnetizacao da suspensao é alterada também em funcao da vorti-
cidade do fluido que altera a velocidade angular de uma particula fluida infinitesimal
do continuo, além de depender da velocidade angular interna das préprias particulas
sélidas que constituem a suspensao magnética. A figura (6.31) exemplifica como o es-
coamento pode alterar a orientacao dos momentos de dipolo das particulas através da
vorticidade e do préprio fenomeno convectivo que translada as particulas para regioes

mais proximas ou mais afastadas de um campo externo.
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Figura 6.31: Desenho esquemético de como o escoamento influencia a magnetizacao da

suspensao
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Esta velocidade angular interna (ou de spin) pode ser obtida através da solugao da
equacao do momento angular, conforme descrito em detalhes por Cunha (2012). Ainda
assim, mesmo que o fluido esteja se movimentando e que a solugao da equacao evolutiva
da magnetizacao deste seja necessaria para a determinacao do campo de magnetizacao
da suspensao, um modelo da magnetizacao de equilibrio desta pode servir como uma
condicao inicial do campo de magnetizacao em fungao de parametros fisicos importantes

da suspensao.

Nesta se¢ao é feito um estudo detalhado de como parametros ligados a microhidro-
dinamica da suspensao influenciam o comportamento da magnetizacao de equilibrio.
Os parametros fisicos geralmente utilizados em estudos tedricos que fornecem ex-
pressoes para modelar o comportamento da magnetizacao de equilibrio de suspensoes
magnéticas se baseiam em fungoes do tipo

My _
My

em que M, denota a magnetizacao de equilibrio da suspensao e M, a magntizacao

f(, ), (6.103)

do material sélido que compoe as particulas. Na presente secao sera mostrado que
uma funcao mais geral para descrever o comportamento da magnetizagao de equilibrio,

incluindo efeitos hidrodinamicos na microestrutura da suspensao pode ser expressa por

% = f(¢,a, Pe). (6.104)
Na realidade os modelos tedricos conhecidos para a predicao da magnetizacao de
equilibrio de suspensdes magnéticas, Langevin e Ivanov (2001), sdo vélidos para sus-
pensoes coloidais no limite assintético em que Pe — 0. Em um trabalho recente de
cunho tedrico Berkov, Iskakova e Zubarev (2009) apontaram para a necessidade da
inclusao de forcas por interacoes hidrodinamicas entre as particulas para uma des-
cricao mais detalhada do comportamento microestrutural de suspensoes magnéticas.
No presente trabalho a influéncia do niimero de Péclet no valor da magnetizagao de
equilibrio é investigada. Dessa forma é possivel propor um novo modelo mais abran-
gente, valido nao s6 para suspensoes coloidais de nanoparticulas, mas também para

suspensoes nao-coloidais de particulas micrométricas, levando em consideragao efeitos

de interacao hidrodinamica entre as particulas.

Antes da andlise fisica do comportamento da magnetizacao de equilibrio da sus-
pensao em funcao dos parametros desejados é importante realizar um teste de con-
vergéncia desta propriedade, agora na presenca de interagoes magnéticas combinadas
com interagoes hidrodinamicas de modo simultaneo. Para tanto foram realizadas diver-

sas simulacoes para diferentes niimeros de particula, mantendo uma fracao volumétrica
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constante e igual a 1%, para um numero de Péclet fixo e igual a 0.4 e para valores de
a = o = 1. Nestas condicoes é possivel observar que a magnetizacao de equilibrio
satura rapidamente e assume um valor constante para valores de N > 300. Todas as si-
mulagoes feitas a partir deste momento consideram um nimero de particulas N > 300,

a fim de garantir a convergéncia da propriedade estudada.
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Figura 6.32: Convergéncia da magnetizacao de equilibrio da suspensao considerando
agora a presenca de interacoes hidrodinamicas e magnéticas. O grafico mostra a va-
riacao dos valores médios de magnetizagao em funcao do nimero de particulas para

¢ = 0.01, 10 realizacoes simultaneas, « = a* =1e¢ Pe =04

Como resultados importantes de validacdo do cédigo, as figuras (6.33) e (6.34)
ilustram o comportamento da magnetizagao de equilibrio da suspensao determinada
numericamente em func¢ao de « e ¢ e sua comparagao com os modelos tedricos existentes
na literatura no limite assintotico de Pe — 0, que caracteriza uma suspensao coloidal

magnética, no qual os modelos sao validos.

Pela figura (6.33) é possivel observar excelente concordancia entre os valores numéricos
e os valores obtidos através dos modelos tedricos. E possivel notar que para valores mais
altos de ¢, no regime em que o ~ 1 os modelos tedricos passam a apresentar comporta-
mentos diferentes devido a consideracao do efeito de interacoes entre particulas. Este

comportamento sé é observado em regimes nos quais as forcas associadas a interacao
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campo externo-particula sao da mesma ordem de magnitude das forcas brownianas.
Para valores de & >> 1 o campo externo domina qualquer tipo de interacao entre
particulas e os modelos O(¢), O(¢?) e O(¢*) entram em colapso. Este fato pode ser
observado nos graficos da figura (6.34). Em todas as faixas de ¢ e a os valores numéricos
possuem boa concordancia com os modelos tedricos validos para Pe << 1. O com-
portamento apresentado nas figuras (6.33) e (6.34) serve como etapa de validagao do
codigo computacional escrito, pois mostra que este consegue capturar com boa precisao
o efeito de todos os detalhes associados a micromecanica de uma suspensao magnética
no comportamento de uma propriedade média importante da suspensao associado ao

efeito de rotacao de particulas na direcao de um campo externo aplicado.
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Figura 6.33: Magnetizagao de equilibrio da suspensao em funcao de « para ¢ = 0.01
(a) e ¢ =0.15 (b).
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Figura 6.34: Magnetizacao de equilibrio da suspensao em fungao de ¢ para o = 1 (a)
e a = 10 (b).

solugao O(¢?) de Ivanov et al. (2001) e os circulos preenchidos representam os valores

A linha continua denota o modelo de Langevin, a linha pontilhada a

numéricos para Pe — 0.

A fim de observar como a hidrodinamica influencia o comportamento da magne-
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tizagao da suspensao, foi feito um estudo da influéncia do niimero de Péclet nos valores
de My. No estudo da fisica de suspensoes magnéticas, geralmente o parametro fisico
que relaciona duas escalas de tempo considerado é o parametro «. Este parametro
relaciona uma escala de tempo magnética associada ao campo externo e uma escala de
tempo associada ao coeficiente de difusao browniano. Nenhuma informacao em relacao
a escalas de tempo de difusao de quantidade de movimento, associada a hidrodinamica
da suspensao é levada em conta nos modelos de magnetizagao existentes. O termo «
como aparece originalmente é na verdade uma relagao entre a energia de um campo

magnético externo e a energia das flutuagoes brownianas, de modo que

_ pomH  Energia - campo magnético

J1/11, (6.105)

kgT ~ Energia - flutuacoes brownianas

através de uma simples andlise dimensional dos termos expressos na equagao (6.105) é
possivel escrever escalas de tempo magnéticas e brownianas em termos das quantidades

expressas na definicao do parametro a como

pa’
=1 ——— 6.106
§ pomH ( )
€
pa’ (6.107)
T = . .
’ kT

Em que 7, representa uma escala de tempo tipica magnética e 7, uma escala de tempo

tipica Browniana. Desta forma temos que

2
Ty pomi

— = 6.108
Tn ksl (0-105)

o =
No estudo de suspensoes coloidais magnéticas, as escalas de tempo Brownianas sao
muito pequenas e por vezes da mesma ordem das escalas de tempo magnéticas, dessa
forma é interessante nesse estudo contabilizar a influéncia do parametro o no compor-
tamento médio da suspensdo, pois quando este é O(1) o movimento Browniano ao qual
as nanoparticulas estao submetidas e que tenta randomizar a distribuicao de dipolos
das particulas compete com a tentativa do campo externo de alinhar estas em uma
diregao preferencial. Quando o tempo magnético é muito pequeno, inclusive muito
menor que o tempo associado aos kicks Brownianos, todas as particulas se alinham
rapidamente na direcao do campo e o comportamento da suspensao atinge valores de
saturacao rapidamente, neste limite assintotico as interacoes entre as particulas nao

contribuem para a dinamica da evolucao da magnetizagao de equilibrio da suspensao.

Entretanto um fator que nao é considerado no parametro « ¢é justamente o efeito hi-

drodinamico. Quando o nimero de Péclet aumenta, os efeitos Brownianos na suspensao
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diminuem, pois as escalas de tempo de difusao viscosa de quantidade de movimento por
parte do fluido comecam a competir com as escalas de tempo Brownianas e para valores
de Pe > 1 o tempo de difusao de quantidade de movimento por acao da viscosidade

passa a ser menor que o tempo de difusao Browniana.

A fim de investigar a influéncia da hidrodinamica na suspensao foi fixada uma
fracao volumétrica de particulas igual a ¢ = 0.01 e um valor do parametro a = a* =1
e para esta condi¢ao o numero de Péclet foi variado do limite Pe — 0 até Pe = 1. Este

grafico é mostrado na figura (6.35).

E possivel observar um desvio significativo da condicao de Pe — 0 conforme o
numero de Péclet aumenta para valores proximos de 1. Esta dinamica nao é conside-
rada em nenhum modelo tedrico existente atualmente, pois todos possuem enfoque em
suspensoes coloidais. Para valores de Pe << 1 é possivel notar uma variacao linear
da magnetizacao de equilibrio da suspensao em funcao deste. Conforme o nimero
de Péclet aumenta, outras corregoes O(Pe?) e O(Pe3) sao necessdrias para ajustar o

comportamento da magnetizacao em funcao de Pe.

Percebe-se também grande variagao no valor da magnetizacao para numeros de
Péclet variando entre zero e 1 e uma tendéncia de saturacao desta propriedade para
Pe > 1. Esse fato é particularmente interessante, pois indica que a adimensionalizacao
utilizada na presente formulagao apresenta uma disting¢ao clara entre regimes coloidais e
nao coloidais através do nimero de Péclet unitario como sendo o divisor exato do com-
portamento da propriedade de transporte conhecida por magnetizacao para suspensoes

coloidais e nao coloidais.

A principal contribuicao do presente trabalho na andlise de modelos de magne-
tizagao consiste em mostrar que a metodologia de simulagao numérica desenvolvida ao
longo desta tese é confidvel e fornece informacoes consistentes com o que se conhece
na atual literatura cientifica no que diz respeito ao comportamento da magnetizagao
de equilibrio de suspensoes magnéticas coloidais. Além disso através de simulagoes
computacionais foi possivel ir além e incluir o efeito do niimero de Péclet no comporta-
mento desta propriedade de transporte. Desta forma podemos estudar tanto suspensoes

coloidais de nano particulas quanto suspensoes nao coloidais de microparticulas.

Além de podermos analisar o comportamento de propriedades de transporte de

suspensoes magnéticas utilizando a presente metodologia, a comparagao entre os mo-
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Figura 6.35: Magnetizagao de equilibrio da suspensao em fungao de Pe paraa = a* =1
e ¢ =0.01.

delos tedricos disponiveis na literatura e o comportamento previsto pelas simulacoes
computacionais desenvolvidas ao longo deste trabalho serve como validacao do cédigo,
que podera no futuro ser utilizado para explorar outros fenomenos fisicos associados
a microhidrodinamica e micromecanica de suspensoes magnéticas. Um estudo de caso
interessante consiste por exemplo no desenvolvimento de um modelo aproximado de

leito fluidizado magnético, que sera discutido na préxima secao.

6.7 Estabilizagao de leitos fluidizados magnéticos - um estudo de caso

Como um estudo de caso de aplicacao da metodologia desenvolvida no presente
trabalho, um modelo aproximado de um leito fluidizado magnético foi definido através

da subtracao da velocidade de cada particula em cada instante de tempo da velocidade
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média da suspensao naquele instante, de modo que

N
1
N _ A A

A

em que u’ denota a nova velocidade de uma particula i qualquer da suspensio e u;
denota a velocidade da mesma particula calculada através do procedimento descrito
anteriormente. Esta subtragao equivale a determinacao da velocidade de cada particula
da suspensao vista por um observador mével que se desloca com a velocidade média
da suspensao. Através deste procedimento é possivel observar um comportamento
flutuante tipico de um leito fluidizado, no qual as flutuagoes sao induzidas por interacoes
hidrodinamicas e magnéticas. A aplicagdo da equagao (6.109) ao cédigo desenvolvido
no presente trabalho leva a um Modelo de Leito Fluidizado Magnético, que no presente

contexto serd referido como MLFM.

E importante frisar que este é um modelo aproximado de leito fluidizado magnético,
pois o sistema possui inércia de particula nula (St = 0), diferentemente de um leito
fluidizado comum do tipo gés-sélido, no qual ps/pr > 1, em que p, denota a massa
especifica do sélido e py a massa especifica do fluido, o que leva a um sistema com alta
inércia de particula no qual a fisica é regida por colisoes e as flutuagoes sao induzidas
por instabilidades do escoamento ascendente que tenta fluidizar o leito. Ainda assim

alguns aspectos fenomenolégicos podem ser estudados utilizando este modelo.

Um problema interessante a ser abordado envolvendo leitos fluidizados magnéticos
consiste na estabilizacao do leito contra a formacao de vazios e atenuacao das flutuacoes
transversais de velocidade devido ao efeito de um campo externo aplicado na diregao de
fluidizagao do leito. Rosensweig (1985) comenta que observagoes experimentais indicam
esta atenuacao de flutuagoes de velocidades na direcao perpendicular a de fluidizadacao
devido ao efeito de um campo externo aplicado na direcao desta. Paralelamente Sobral,
Cunha e Gontijo (2013) mostraram através de uma analise de estabilidade linear em um
modelo 1D que de fato existe essa tendéncia de estabilizagao do leito devido a interacao
entre particulas magnéticas e um campo externo aplicado e que esta estabilizagao ¢é

méaxima quando o campo ¢é aplicado na direcao de fluidizacao.

Do ponto de vista fisico as instabilidades em leitos fluidizados sao originarias devido
ao choque de particulas, ao efeito da pressao de particula e as esteiras formadas pela
passagem do fluido em torno das particulas suspensas por este. A estabilizacao do leito
é importante para que o processo de fluidizacao seja eficiente, garantindo sistemas de

troca de calor e massa mais eficientes para serem utilizados na industria.
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Em um trabalho mais recente Wang et al. (2013) realizaram um estudo teérico ba-
seado em simulagoes computacionais utilizando a metodologia de Lattice Boltzmann a
fim de produzir uma descri¢ao bidimensional de um leito fluidizado liquido-sélido com
particulas magnéticas na presenca de um campo aplicado. Neste trabalho os autores
mostraram que a dinamica do leito é fortemente influenciada pela formagao de longas
cadeias alinhadas na direcao do campo que quebram a isotropia microestrutural da sus-
pensao. Em outro trabalho Sobral e Cunha (2003) apresentaram uma formulagao que
indicava uma tendéncia de estabilizacao do leito para direcoes arbitrarias da aplicagao
de um campo externo, mas este trabalho era restrito a leitos com baixos nimeros de
Reynolds de particula, ja que apenas forcas viscosas foram consideradas para efeito de
interacao fluido-particula. Esta tendéncia de estabilizacao do leito através do uso de
um campo magnético externo controlavel aplicado no dominio da suspensao foi também

capturada em trabalhos experimentais de Hristov (1996, 2003 e 2008).

A fim de tentar capturar numericamente a estabilizacao do leito devido ao efeito
do campo foi utilizado o MLFM com uma mistura de particulas magnéticas e nao
magnéticas, variando-se a fracao volumétrica de particulas magnéticas ¢,, para uma
dada fragao volumétrica de particulas total ¢. O campo externo foi aplicado sempre
na direcao de fluidizacao, que nesse contexto é a propria direcao da gravidade. Esta
mistura de particulas magnéticas com particulas nao magnéticas sera chamada de Sus-
pensao Magnética Fracionada, ou simplesmente SMF. Do ponto de vista numérico esta
mistura é feita atribuindo a um determinado percentual de particulas da suspensao um
momento de dipolo nulo, o que faz com que estas particulas de dipolo igual a zero
nao interajam magneticamente com nenhuma outra particula e nem com o campo ex-
terno, seja no contexto de forgas ou no contexto de torques. A figura (6.36) ilustra de
modo esquematico a ideia da SMF aplicada ao contexto do Modelo de Leito Fluidi-
zado Magnético como utilizado no presente trabalho, nela é possivel observar de modo
esquematico a tendéncia de formacao de cadeias na direcao do campo aplicado. Uma
das teorias para o processo de estabilizacao do leito seria a de que essas cadeias levam
a um menor grau de mobilidade das particulas isoladas na direcao perpendicular a
da aplicagao do campo. Poderia-se pensar inclusive na analogia com a diminui¢ao de
flutuagoes transversais em um escoamento turbulento no interior de um tubo devido a
presenca de polimeros de alto peso molecular que se estiram na direcao do escoamento
e inibem as flutuagoes de velocidade macroscépicas associada ao regime de escoamento

na direcao perpendicular a do estiramento dessas macromoléculas.

O teste principal desta andlise consistiu em variar a fracao volumétrica de particulas
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Gravidade

Fluidizacao

Figura 6.36: Esquema de um modelo de leito fluidizado magnético em uma suspensao
magnética fracionada. O campo externo é aplicado na direcao de fluidizacao. As
particulas esféricas com contorno traco-ponto denotam particulas nao magnéticas en-
quanto as esferas com contorno continuo representa as particulas magnéticas e as setas
em cima de cada particula magnética denotam a orientacao do momento de dipolo da

respectiva particula.

magnéticas de 0 até um valor de 80% para um valor fixo de ¢,, = ¥, = 1. Alguns
comentarios importantes cabem neste momento. A anélise de convergéncia da variancia
do sistema com o aumento do tamanho deste, mostrada em secoes anteriores, indicou
uma tendéncia de saturacao desta propriedade estatistica na presenca de interacoes
magnéticas de decaimento rdpido (1/r*) misturadas com interacoes hidrodinamicas
de decaimento lento (1/r). Entretanto esta tendéncia de saturagdo ou convergéncia
da variancia s6 foi observada em simulagoes estaticas (em cima de vérias realizacoes)
para suspensoes com muitas particulas na lattice central (cerca de 2000) e para altas

intensidades do parametro de interagao magnética (1), ~ 10?).

Testes preliminares indicaram que altas intensidades do parametro de interacao
magnética, tanto entre particulas quanto na interacao campo-particula, levam a um
ligeiro aumento da variancia do leito fluidizado contendo a suspensao magnética fraci-

onada. Entretanto, para valores de ¢,, = ¥, ~ 1, as analises indicam uma tendéncia
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de diminui¢do da variancia do sistema como observada na figura (6.37).
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Figura 6.37: Decaimento das flutuacoes transverais de velocidade devido a adig¢ao de

particulas magnéticas em um leito fluidizado na presenca de um campo magnético.

E importante frisar que os valores de variancia analisados nos pontos utilizados para
a confecgao do gréfico mostrado na figura (6.37) nao sao rigoramente convergentes do
ponto de vista estatistico quando se pensa em uma saturacao desta propriedade com
o tamanho do sistema (que para uma dada fragdo volumétrica é expresso em termos
do numero de particulas utilizadas na lattice central da simulagdo). Mesmo assim, a
analise é interessante do ponto de vista qualitativo, pois ilustra uma tendéncia real de
estabilizacao do leito, nas simulacoes dinamicas de Langevin realizadas com a presente

metodologia.

A tendéncia geral é que ocorra uma diminuicdo deterministica significativa para
fragbes volumétricas de particulas magnéticas entre 0 < ¢, < 0.1 e uma saturagao
com oscilagoes de cunho estatistico para valores de ¢,, > 0.1. A linha pontilhada
na figura (6.37) representa a média dos tltimos 8 pontos e quando comparada com o
valor da variancia para o leito sem particulas magnéticas indica uma diminui¢ao de
35.7% do valor da variancia do sistema como um todo. A maior diminuicao ocorre
para ¢,, = 0.1, neste caso a diminuicao das flutuagoes transversais de velocidade do
leito chega a 43.9%.
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Esta tendéncia de estabilizacao de flutuagoes transversais de velocidade devido a
efeitos de anisotropia microestrutural também ocorre em outros contextos. Um exem-
plo interessante é a diminuicao do arrasto em escoamentos turbulentos no interior de
dutos cilindricos através da adicao de pequenas concentracoes de polimeros de alto
peso molecular. Cunha e Andreotti (2007) mostraram experimentalmente diminuigoes
drasticas no fator de atrito de escoamentos turbulentos no interior de tubulacoes através
desta técnica. O mecanismo fisico por tras desse efeito consiste no estiramento dessas
macromoléculas na direcao do escoamento que consequentemente inibe flutuagoes tur-
bulentas (que dissipam energia cinética do escoamento) em outras diregdes da mesma
forma que a tendéncia de alinhamento das particulas magnéticas na direcao do campo
inibe flutuagoes transversais de velocidade do leito como um todo, ajudando no pro-

cesso de estabilizagao deste.

A figura (6.38) ilustra esta tendéncia de alinhamento dos dipolos das particulas na

direcao do campo.
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Figura 6.38: Microestrutura para ¢,, =0 e ¢, = 0.4.

E interessante notar que na figura da esquerda em (6.38) nao existem particulas
magnéticas e na figura da direita 40% das particulas sao magnéticas. As setas em cima
das particulas denotam os momentos de dipolo unitarios destas e s estao presentes nas
particulas magnéticas. Ainda que exista uma tendéncia de alinhamento dos momentos
de dipolo na direcao do campo, esta é menos pronunciavel quando comparada com as
figuras que mostram o mesmo efeito do Capitulo 9 da presente tese. Isto ocorre porque
no presente capitulo foram adicionadas interagoes hidrodinamicas ao problema. Estas
interacoes de longo alcance inibem parcialmente a tendéncia de formacao de longas

cadeias bem definidas na direcao do campo, mas mesmo assim a tendéncia agregativa
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quando a suspensao é submetida a interagdes magnéticas (particula-particula e campo-

particula) permanece, ainda que menos pronunciavel.

E interessante notar que mesmo a microestrutura nao sendo alterada de forma
significativa, o efeito de interacao entre campo e particula acaba por fornecer menor
mobilidade ao sistema como um todo, como se adicionando tensoes internas ao vo-
lume microscopico do continuo preenchido pela suspensao. Uma analogia que poderia
ser utilizada para explicar esse fenomeno seria a comparacao da aplicacao de tensoes
nas extremidades de uma corda em balanco, que rapidamente inibem o movimento

ondulatério de vibracao desta na direcao perpendicular a aplicacao da tensao.
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Capitulo 7 CONCLUSOES

7.1 Principais resultados obtidos no presente trabalho

No presente trabalho foi abordado o estudo do comportamento microestrutural de
suspensoes magnéticas, além de se explorar a relacao que conecta a dinamica microes-
trutural com o comportamento macroscépico relacionado a escoamentos de suspensoes
magnéticas. A parte inicial da tese teve como objetivo propor uma nova modelagem
das equagoes governantes que regem o comportamento dos principais campos de gran-
dezas fisicas escalares e vetorais associados a descricao em coordenadas Eulerianas do
movimento de suspensoes magnéticas vistas como um fluido continuo equivalente com

tensor de tensoes modificados.

A nova proposta que modifica o estado da arte no tratamento das equacoes go-
vernantes da Ferrohidrodinamica, mostra a influéncia da equacao do momento angular
na equacao evolutiva da magnetizacao da suspensao. Em certo sentido o acoplamento
entre os varios campos vetoriais importantes na descricao de escoamentos de fluidos
magnéticos se torna mais claro a partir da presente discussao. O novo modelo propoe
que a equacao evolutiva da magnetizagao deve estar acoplada com uma equagao evolu-
tiva da velocidade angular interna, chamada neste trabalho de spin velocity, associada a
uma velocidade angular média das particulas que compoe um ferrofluido. Além disso
uma nova constante material surge no processo de deducao da equacao do momento
angular associada em termos reoldgicos a um esforgo extra que deve ser feito pelo esco-
amento na tentativa de desorientar as particulas que compoe um fluido magnético da

direcao de um campo aplicado.

Nesse sentido quatro diferentes mecanismos fisicos se combinam para gerar uma
viscosidade efetiva de uma suspensao magnética na presenca de campo. O primeiro
deles consiste na propria viscosidade do fluido base, que nada mais é do que um coefici-
ente de transporte de quantidade de movimnento, associado a flutuagoes de velocidade
em escalas moleculares. O segundo mecanismo que gera uma resisténcia do fluido ao
cisalhamento consiste no aumento da viscosidade do fluido base devido a presenca de
particulas, que no regime infinitamente diluido leva a célebre expressao da viscosidade

de Einstein, que representa um aumento no stresslet do fluido devido ao fato de que



o cisalhamento nao consegue deformar as particulas rigidas, que por sua vez acabam
passando essa deformacao ao fluido, o que leva a um aumento da viscosidade do fluido
base. Os outros dois mecanismos fisicos que levam a um aumento na viscosidade do
fluido na presenca de um campo magnético estao associados a alteragao microestrutural
da suspensao devido a aplicacao de um campo externo. Com a formacao de cadeias na
direcao de um campo a vorticidade do fluido induzida por um cisalhamento deve fazer
um esforco extra para deformar as cadeias de particulas que se formam na direcao de um
campo externo (viscosidade de Shliomis) e ainda rotacionar estas particulas na diregao
da vorticidade (spin-viscosity). O presente trabalho também mostrou um exemplo de
medicao desta nova propriedade material, realizado dentro das dependéncias do Grupo

Vortex na Universidade de Brasilia.

Devido a grande necessidade de compreender a dinamica microestrutural de sus-
pensoes magnéticas, ja que esta microestrutura esta fortemente acoplada com fenémenos
macroscopicos associados ao escoamento destes fluidos em outras escalas, este trabalho
verificou o comportamento fisico de particulas que compoem suspensoes magnéticas
coloidais e nao coloidais através de uma abordagem tedrico-numérica. Baseado nas leis
de Newton do movimento e nas forcas que surgem de interagoes entre particulas em
sistemas de muitos corpos, foram estudados essencialmente dois problemas distintos:

o problema de duas particulas e o problema de muitos corpos.

No problema de duas particulas, maiores detalhes em relacao as forgas e torques en-
volvidos podem ser considerados ainda com um custo computacional modesto e muitas
informagcoes fisicas importantes podem ser extraidas para explicar certos comporta-
mentos de suspensoes diluidas, nas quais as interagoes dominantes ocorrem entre pares
de particulas. Para este problema foi realizado um estudo completo da influéncia
da inércia rotacional das particulas nas taxas de difusao e agregacao em suspensoes
magnéticas diluidas. Foi observado que o simples fato de uma particula estar livre
para girar devido a presenca de torques induzidos por interacao magnética diminui
consideravelmente a tendéncia que as particulas possuem em formas pequenos dimeros
e aumenta a taxa de difusao destas suspensoeos. Este resultado é em certo sentido
surpreendente, pois resalta a importancia de se considerar a dinamica rotacional das
particulas para uma correta compreensao da fisica associada ao comportamento mi-
croestrutural de suspensoes magnéticas. Em muitos trabalhos anteriores envolvendo
simulagoes de duas particulas, o efeito da rotacao da particula tem sido desprezado
com propositos de simplificacao de calculo, mas se a ideia de estudar o problema utili-

zando apenas duas particulas consiste na tentativa de obter informagcoes mais precisas
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sobre o comportamento de sistemas particulados infinitamente diluidos, negligenciar a
solugao do momento angular das particulas implica em uma séria perda de informacao

do comportamento fisico de suspensoes magnéticas diluidas.

Para o problema de muitos corpos, varios resultados relevantes foram obtidos. Pri-
meiramente foi mostrada uma proposta de um modelo matemaéatico capaz de representar
o comportamento de sistemas particulados com interacao magnética considerando um
pequeno efeito de inércia de particula. O simples fato de se considerar inércia de
particula tras sérios problemas do ponto de vista computacional do controle das forcas
envolvidas, principalmente quando as particulas encontram-se muito proximas. Um
estudo detalhado do processo de formacao de um dimero foi realizado na auséncia de
interacoes hidrodinamicas, apenas na presenca de interagoes magnéticas e dessa forma
foi possivel calibrar para diferentes nimeros de Stokes e diferentes intensidades do
parametro de interacao magnética uma distancia critica na qual forcas atrativas com
decaimentos rapidos, como é o caso da forga por interacao magnética, devem ser des-
ligadas a fim de que sejam evitadas singularidades numéricas. Este procedimento do
ponto de vista computacional viabiliza o estudo de suspensoes magnéticas com peque-
nos efeitos de inércia de particula. Ainda dentro deste problema a metodologia proposta
foi validada através de uma comparacao dos valores da magnetizacao de equilibrio da
suspensao obtidos numericamente com os valores de modelos tedricos conhecidos na

literatura.

Os resultados mais relevantes do presente trabalho surgiram no estudo do pro-
blema de muitos corpos com interacoes hidrodinamicas e magnéticas. Primeiramente
foi possivel observar como estas interagoes magnéticas influenciam a velocidade média
de sedimentacao da suspensao como um todo. Foi verificado que para uma certa in-
tensidade do parametro a* associado a intensidade das interacoes magnéticas entre as
particulas a velocidade média de sedimentacao aumenta com a fracdo volumétrica de
particulas até um dado valor de ¢. Para valores maiores de ¢ essa dependéncia fun-
cional ocorre no sentido inverso, fazendo com que a velocidade média diminua com o
aumento da fracao volumétrica de particulas. A explicacao para este comportamento
foi mostrada e interpretada de acordo com alteracoes microestruturais na suspensao
associadas a formacao de agregados e quebra da randomicidade da estrutura do sistema

particulado em funcao de interacoes magnéticas.

Outro resultado extremamente relevante foi o comportamento da variancia do sis-

tema particulado na presenca de interagoes hidrodinamicas e magnéticas combinadas.

230



Foi mostrado no presente trabalho que o problema de divergéncia da variancia para sis-
temas particulados com interagoes hidrodinamicas foi resolvido com a mistura destas in-
teragoes de decaimento lento com interacoes de decaimento rapido como as magnéticas.
Além disso foi proposta uma expressao para as flutuacoes de velocidade em sistemas
particulados sedimentando na presenca de interacoes magnéticas. Este modelo pode
ser extendido para sistemas livres da acao liquida da gravidade para determinacao de

propriedades médias da suspensao como pressao e viscosidade de particula.

Finalmente, foi feito um estudo aprofundado na influéncia do nimero de Péclet no
comportamento da magnetizagao de equilibiro da suspensao, que permitiu gerar um
novo modelo de magnetizacao de equilibrio que para Pe — 0 reproduz o comporta-
mento do modelo tedrico mais avangado da atualidade, de Ivanov (2001), e que para
Pe # 0 gera resultados inéditos. Este modelo pode ser utilizado para predizer o com-
portamento da magnetizagao de equilibrio em suspensoes magnéticas nao coloidais por

exemplo.

7.2 Temas a serem abordados em trabalhos futuros

Ao longo do desenvolvimento do presente trabalho conforme as contribuicoes foram
surgindo, algumas duvidas e questoes puderam ser levantadas e nesta secao pretende-se
propor sugestoes de temas relacionados a esta tese a serem abordados em trabalhos
futuros. O primeiro problema que pretende-se explorar em préximos trabalhos consiste
em um estudo mais aprofundado do problema de duas particulas. Nesta secao preten-
demos investigar ainda o comportamento de coeficientes de autodispersao e dispersao
induzida por diferencas de concentragao baseado em andlises de trajetoria, conforme
desenvolvido em trabalhos anteriores por Cunha et al. (2008) para um problema se-
melhante, porém na auséncia de torques e inércia de particula. Além disso deseja-se
ainda investigar a influéncia da condigao inicial dos momentos de dipolo das esferas no
comportamento do sistema como um todo através da andlise dos diagramas de rever-
sibilidade do sistema. Como se sabe, sistemas dinamicos nao-lineares sao fortemente
influenciados por pequenas variagoes na condigao inicial. Com a possibilidade de si-
mulacoes utilizando diversas configuragoes iniciais possiveis tanto para a posicao das
particulas quanto para a orientacao dos momentos de dipolo da suspensao, podere-
mos também estudar o comportamento da magnetizacao de equilibrio para suspensoes

diluidas O(¢?) na presenga de interagoes hidrodinamicas.
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Com relacao ao problema de muitos corpos, uma ideia que surgiu recentemente e
que sera melhor explorada em trabalhos futuros consiste no estudo de convergéncia da
magnetizagao de equilibrio em sistemas com interacoes magnéticas também periédicas.
Este trabalho mostrou que a magnetizacao de equilibrio da suspensao converge com
o tamanho do sistema mesmo com interagoes magnéticas implementadas em sistemas
nao periédicos. Existe atualmente uma grande discussao em torno deste tema. Sabe-
se que realmente interagoes de longo alcance com decaimentos da ordem de 1/r entre
particulas demandam a implementacao deste tipo de interacao em sistemas periddicos a
fim de se recuperar o limite termodinamico no qual o ntimero de particulas da suspensao
tende a infinito. Entretanto para sistemas com decaimentos mais rdpidos como 1/r4
e 1/r® a discussdao com relacio a real necessidade da implementagao destas interagoes
em sistemas peridédicos ainda existe. Pretendemos fazer mais testes de convergéncia de
magnetizacao com relagao ao tamanho do sistema utilizando também um modelo de

interacoes magnéticas perioddicas.

Ainda com relacao ao problema de muitos corpos pretende-se utilizar o codigo
computacional desenvolvido ao longo desta Tese para estudarmos o comportamento
dinamico de agregados em sedimentacao na presenca de um campo externo aplicado.
Este problema devera ser abordado também do ponto de vista experimental no la-
boratério de Reologia e Microhidrodinamica do Grupo Vortex na Universidade de

Brasilia.

232



Referéncias Bibliograficas

Acrivos, A., Batchelor, G. K. e Hinch, E. J., 1992, Longitudinal shear-induced diffusion
of spheres in a dilute suspension, J. Fluid Mech., Vol.240, pp. 651-657.

Batchelor, G. K., 1967, An Introduction to Fluid Dynamics, Cambridge University
Press, Cambridge.

Batchelor, G. K., 1972, Sedimentation in a Dilute Dispersion of Spheres, J. Fluid
Mech., 52, pp. 245-268.

Batchelor, G. K. e Green, J. T., 1972, The hydrodynamic interaction of two small
freely-moving spheres in a linear flow field, J. Fluid Mech., 56, pp. 375.

Bakuzis, A. F., 1996, Anisotropia Magnética de Nanoparticulas de Fluidos Magnéticos
de MnFe,O,, Dissertacao de Mestrado, Departamento de Fisica, Universidade de

Brasilia, Brasilia, DF.

Barnes, H. A., Hutton, J. F., K. e Walters, F. R. S., 1989, An Introduction to Rheology,

Elsevier Science Publichers Comp. Inc., New York.

Basset, A. B., 1888, A Treatise on Hydrodynamics, Deighton Bell, Cambridge, United
Kingdom.

Beenakker, C. W. J.; 1986, Ewald Sum of the Rotne-Prager Tensor, J. Chem. Phys.,
853, pp. 1581-1582.

Benes, K., Tong, P. e Ackerson, B. J., 2007, Sedimentation, Péclet number, and hydro-
dunamic screening, Physical Review E, 76, 056302.

Bergougnoux, L., Ghicini, S., Guazzelli, E. e Hinch, E. J., 2003, Spreading fronts and
fluctuations in sedimentation Phys. Fluids 15, 1875.

Berkov, D. V., Iskakova, L. Yu. e Zubarev, A. Yu., 2009, Theoretical study of the
magnetization dynamics of nondilute ferrofiuids, Physival Review E 79, 021407.

233



Berthier, J. e Ricoul, F., 2002, Numerical Simulation of Ferrofluid Flow Instabilities in
a Capillary Tube at Vicinity of a Magnet, Modeling and Simulation of Microsys-
tems, (www.cr.org), ISBN 0-9708275-7-1.

Blums, E., Mezulis, A., Maiorov, M. e Kronkalns, G., 1997, Thermal diffusion of mag-
netic nanoparticles in ferrocolloids: Experiments on particle separation in vertical
columns, Journal of Magnetism and Magnetic Materials 169 (1997) 220-228.

Brady, J. F. e Durlofsky, L. J., 1988, The Sedimentation Rate of Disordered Suspensi-
ons, Phys. Fluids, 31(4), pp. 717-727.

Caflisch, R. E. e Luke, J. H. C.; 1985, Variance in the Sedimentation Speed of a Sus-
pension, Phys. Fluids, 283, pp. 759-760.

Chandrasekharaiah, D.S. e Debnath, L., 1994, Continuum Mechanics, Academic Press,

Inc.

Chang, M. H., Chen, C. e Weng, H. C., 2003, Stability of Ferrofluid Flow Between
Concentric Rotating Cylinders with an Azial Magnetic Field, International Journal

of Engineering Science, Vol. 41, pp. 103-121.

Crosby, A. e Lister, J. R., 2013 Hydrodynamic diffusion of sedimenting point particles
in a vertical shear flow, Journal of Fluid Mechanics, Vol.730, pp. 699-732.

Cunha, F. R., 1995, Hydrodynamic Dispersion in Suspensions, Ph.D. Thesis, Depart-
ment of Applied Mathematics and Theoretical Physics, Cambridge University,
Cambridge, UK.

Cunha, F.R. e Hinch, E.J., 1996, Shear-induced dispersion in a dilute suspension of
rough spheres, J. Fluid Mech., Vol.309, pp. 211-223.

Cunha, F. R., Abade, G. C., Souza, A. J. e Hinch E. J., 2002, Modeling and Direct
Stmulation of Velocity Fluctuations and Particle-Velocity Correlations in Sedimen-

tation, Journals of Fluids Engineering, Vol. 124, pp-957-968.

Cunha, F. R. e Sobral, Y. D., 2004, Characterization of the Physical Parameters in
a Process of Magnetic Separation and Pressure Driven Flow of Magnetic Fluid,
Physica A, Vol. 343, pp. 36-64.

Cunha, F.R., Couto, H.LL e Marcelino, N.B., 2007, A Study on Magnetic Convection in
a Narrow Rectangular Cavity, Magnetohydrodynamics Journal , Vol 43, 8.

234



Cunha, F. R. e Andreotti, M., 2007, A Study of the Effect of Polymer Solution in
Promoting Friction Reduction in Turbulent Channel Flow, Journal of Fluids Engi-
neering -Transitions of the ASME (AIP - American Institute of Physics), Vol 129,
491.

Cunha, F.R., Notas de Aula do curso de Microhidrodinamica, 2010.
Cunha, F.R., Notas de Aula do curso de Mecanica dos Meios Continuos, 2010.

Cunha, F.R., Gontijo, R.G. e Sobral, Y.D., 2012, Symmetry breaking of particle trajec-
tories due to magnetic interactions in a dilute suspension, Journal of Magnetism
and Magnetic Materials, Vol 326, PP. 240-250.

Cunha, F.R., 2012, Fundamentos da Hidrodinamica de Fluidos Magnéticos, Capitulo
de Livro, ISBN: 978-85-85769-49-9, Poli-USP-ABCM, Sao Paulo, Vol 8 , 257-339,
2012.

Cunha, F.R., Sobral, Y.D. e Gontijo, R.G., 2013, Stabilization of concentration waves
in fluidized beds of magnetic particles, Powder Technology, Elsevier, pp 219-229.

Dabros, T. e van de Ven, T.G.M., 1992, Surface collisions in a viscous fluid, Journal
of Colloid and Interface Science, Vol.149, No.2, pp. 493-505.

Dahler, J. S. e Scriven, L. E.; 1963, Angular Momentum of Continua, Nature, Vol
192,pp.36-27.

Einstein, A., 1956, Investigations on the theory of the Brownian Movement, Dover

Publications, New York.

Ewald, P. P. 1921, Die Berechnung Optisher und Elektrostatischer Gitterpotentiale,
Ann. Phys. Lpz., Vol. 64, p. 253.

Felderhof, B. U., 2001, Flow of a ferrofiuid down a tube in an oscillating magnetic field,
Phisical Review E, Vol. 64.

Felderhof, B. U., 2005, Sedimentation of a dilute suspension in low Reynolds number
hydrodynamics, Physica A 348, 16.

Grant, 1. S., Phillips, W. R., 1990, Electromagnetism, John Wiley & Sons Inc., Chi-

chester.

Gontijo, R.G. e Cunha, F.R., 2012, Experimental Investigation on Thermo-Magnetic
Convection Inside Cavities, J. Nanosci. Nanotechnol., Vol 12, pp. 9198-9207.

235



Gontijo, R.G. e Cunha, F.R., 2012, Magnetic-Induced Migration in a Sedimenting
Suspension of Magnetic Spherical Particles , J. Nanosci. Nanotechnol., Vol 12,
pp. 9286-9294.

Hart, J. E. 2001, Ferromagnetic rotating Couette flow: the role of magnetic viscosity,
J. Fluid. Mech., Vol. 453, pp-21-38.

Hasimoto, H., 1959, On the Periodic Fundamental Solutions of the Stokes Equations
and Their Applications to Viscous Flow Past a Cubic Array of Spheres, J. Fluid
Mech., Vol. 5, pp. 317-328.

Hristov, J. Y., 1996, Fluidization of ferromagnetic particles in a magnetic field. Part
1: The effect of field orientation on bed stability, Journal of Powder Technology,
Vol. 87, pp. 59-66.

Hristov, J. Y., 2003, Ezpansion scaling and elastic moduli of gas-fluidized magnetizable
beds, Emerging technologies and techniques in porous media, NATO Science Series,
31, Kluwer Academic Publishers, 2003, pp. 477-489.

Hristov, J. Y., 2008, Magnetically assisted gas-solid fluidization in a tapered vessel:
first report with observations and dimensional analysis, The Canadian Journal of
Chemical Engineering, Vol. 86, pp. 470-492.

Ivanov, A. O. e Kuznetsova, O. B., 2001, Magnetic properties of dense ferrofluids: An
influence of interparticle correlations, Physical Review E, Vol. 64, 041405.

Jansons, K. M., 1983, Determination of the constitutive equations for a magnetic fluid,
J. Fluid Mech., Vol. 137, pp. 187-216.

Jeffrey, D.J. e Onishi, Y., 1984, Calculation of the resistance and mobility functions for
two unequal rigid spheres in low-Reynolds-number flow, J. Fluid Mech., Vol. 139,
pp. 261-290.

Jeffrey, D.J, 1992, The calculation of the low Reynolds number resistance functions for
two unequal spheres, Phys. Fluids A, Vol.4, No.1, pp. 16-28.

Kim, S. e Karrila, S. J., 2005, Microhydrodinamics - Principles and Selected Applica-
tions, 2005, Dover Edition, ISBN-13: 978-0486442198.

Kroger, M.m Ilgl, P. e Hessl, S., 2003, Magnetoviscous model fluids, 2003, J. Phys.
Condens. Matter 15 (2003) S140351423

Koch, D. L. e Shaqfeh, E. S. G., 1991, Screening in Sedimenting Suspensions, J. Fluid
Mech. 224, 275.

236



Ladd, A. J. C., 2002, Effects of Container Walls on the Velocity Fluctuations of Sedi-
menting Spheres, Phys. Rev. Lett. 88, 048301.

Lacava, Z. G. M., Garcia, V. A. P., Lacava, L. M., Azevedo, R. B., Silva, O., Pele-
grini, F., Cuyper e M., Morais, P. C., 2004, Biodistribution and biocompatibility

investigation in magnetoliposome treated mice, Journal of Spectroscopy.

Levine, V. e Levine, J., 2003, Shear-induced diffusion in dilute suspensions of charged
colloids, Soft Materials 1 (2003) 235.

Liibbe, A. S., Alexiou, C. e Bergemann C., 2001, Clinical Applications of Magnetic Drug
Targering, Journal of Surgical Research, Vol. 95, pp. 200-206.

Luke, J. H. C., 2000, Decay of velocity fluctuations in a stably stratified suspension,
Phys. Fluids 12, 1619.

Miranda, J. A., 2001, Magnetic fluid in a rotanting Hele-Shaw cell, Journal of Magne-
tism and Magnetic Material, Vol. 226-230, p. 1278.

Mucha, P.J. e Brenner, M. P., 2003, Diffusivities and front propagation in sedimenta-
tion, Phys. Fluids 15, 1305.

Mukhopadhyay, A., Ganguly, R., Sen, S. e Puri, I. K., 2005, A scaling analysis to
characterize thermomagnetic convection, International Journal of Heat and Mass

Transfer. Article in Press.

Nicolai, H. e Guazzelli, E., 1995, Effect of the vessel size on the hydrodynamic diffusion
of sedimenting spheres, Phys. Fluids 7, 3.

Neuringer, J. L., 1966, Some Viscows Flows of a Saturated Ferrofluid under the Com-
bined Influence of Thermal and Magnetic Field Gradients, International Journal
of Non-linear Mechanics, Vol. 1, pp. 123-137.

Nitsche, J. M. e Batchelor, G. K., 1997, Break-up of a falling drop containing dispersed
particles, J. Fluid Mech. 340 1617175.

Nguyen, N.Q. e Ladd, A. J. C., 2004, Microstructure in a settling suspension of hard
spheres, Phys. Rev. E 69, 050401 (R).

Odenbach, S., 2003, Ferrofluids - Magnetically Controlled Suspensions, Colloids and
Surfaces A: Physicochem. Eng. Aspects, Vol. 217, pp. 171-178.

Odenbach, S., 2009, Colloidal Magnetic Fluids: Basics, Development and Application
of Ferrofluids, Springer-Verlag Berling Heidelberg, ISBN: 978-3-540-85386-2

237



Osaci, M., Abrudean, C. e Berdie, A., 2007, Relaxation Times in Magnetic Nanopar-
ticles System and Memory Effects, 2007, ACTA PHYSICA POLONICA A, Vol.
112, N.6.

Oseen, C.W., 1910, Uber die Stokessche Formel und tiber die verwandte Aufgabe in der
Hydrodynamik, Arkiv for Matematik, Astronomi och Fysik 6, No. 29

Pao, R. H. F., 1967, Fluid Dynamics, Charles E. Merril Books, Inc., Columbus, Ohio.

Patel, R., Upadhyay, R. V. e Mehta, R. V., 2003, Viscosity Measurements of a Ferro-
fluid: Comparison with Various Hydrodynamics Equations, Journal of Colloid and
Interface Science, Vol. 263, pp. 661-664.

Raj, K. e Boulton, R. J., 1987, Ferrofluids - Properties and Applications, Materials &
Desing, Vol. 8, N° 4.

Raj, K. e Moskwitz, R., 1990, Commercial Applications os Ferrofluids, Journal of
Magnetism and Magnetic Materials, Vol. 85, pp. 233-245. Invited Paper.

Richardson, J. F. e Zaki, W. N., 1954, Sedimentation and Fluidization: I, Trans. Inst.
Chem. Eng., 3235, pp. 35-52.

Rinaldi, C. e Zahn, M., 2002, Effects of Spin Viscosity on Ferroflutd Duct Flow in
Alternating and Rotating Magnetic Fields, Journal of Magnetism and Magnetic
Materials, Vol. 252, pp. 172-175.

Rinaldi, C. e Brenner, H., 2002, Body versus surface forces in continuum mechanics: Is
the Mazwell stress tensor a physically objective Cauchy stress?, Physical Review
E, Vol 65.

Rinaldi, C., Chaves, A., Elboray, S., He, X. e Zahn, M., 2005, Magnetic fluid Rheology
and Flows, Current opinion on Colloid and Interface Science, Vol. 10, pp-141-157.

Risbud, S. R., Luo, M., Fréchette, J. e Drazer, G., 2013, Analysis of the trajectory of a
sphere moving through a geometrical constriction, Phys. Fluids 25, 062001 (2013).

Rosensweig, R. E., 1985, Directions in Ferrohydronynamics, J. Appl. Phys., Vol. 57,
No. 1, pp. 4259-4264.

Rosensweig, R. E.; 1994, On magnetorheology and electrorheology as states of unsym-
metric stress, J. Rheology, Vol 39, pp. 179-191.

Rosensweig, R. E., 1997, Ferrohydrodynamics, Dover Publications Inc., New York.

238



Rotne, J. e Prager, S., 1969, Variational Treatment of Hydrodynamic Interaction in
Polymers, J. Chem. Phys., 5011, pp. 4831-4837.

Sangani, A. S. e Acrivos, A., 1982, Slow Flow Through a Periodic Array of Spheres,
Int. J. Multiphase Flow, 84, pp. 343-360.

Segre, P. N.,Herbolzheimer, E. e Chaikin, P. M., 1997, Long-range correlations in
sedimentation, Phys. Rev. Lett. 79, 2574.

Shiliomis, M. 1., 1972, Effective Viscosity of Mangetic Suspensions, Sov. Phys JETP.
Vol. 34, p. 1291.

Shiliomis, M. I. e Morozov, K. 1., 1994, Negative Viscosity of Ferrofluid under Alter-
nating Magnetic Fluid, Phys. Fluids, Vol. 6, pp. 2855-2861.

Snyder, S. M., Cader, T. e Finlayson, B. A., 2002, Finite Element Model of Magneto-
convection of a Ferrofluid, Journal of Magnetism and Magnetic Materials, Article

in Press.

Sobral, Y. D. e Cunha, F. R., 2003, A Stability Analysis of a Magnetic Fluidized Bed,
Journal of Magnetism and Magnetic Material, Vol. 258, p. 464.

Sobral, Y. D., 2004, Estabilidade hidrodinamica e magnética de leitos fluidizados, Dis-
sertacao de Mestrado, Publicagao DM-73, Departamento de Engenharia Mecanica,
Universidade de Brasilia, Brasilia, DF, 286 p.

Sobral, Y. D., Oliveira, T. F. e Cunha, F. R., 2007, On the unsteady forces during
the motion of a sedimenting particle, Journal of Powder Technology, Vol. 178, pp.
129-141.

Tangthieng, C., Finlayson, B. A., Maulbetsch e J., Cader, T., 1999, Heat Transfer
Enhancement in Ferrofluids Subejected to Steady Magnetic Fields, Journal of Mag-
netism and Magnetic Materials, Vol. 201, pp. 252-255.

Truesdell, G. I. e Toupin, R., 1960, The Classical Field Theories, Handbuch der Physik
III/1 p. 260.

Voltairas, P. A., Fotiadis, D. I. e Michalis, L. K., 2002, Hydrodynamics of Magnetic
Drug Targering, Journal of Biomechanics, Vol. 35, pp. 813-821.

Wang, Y., Mauri, R. e Acrivos, A., 1996, The transverse shear-induced liquid and
particle tracer diffusitivies of a dilute suspension of spheres undergoing a simple
shear flow, J. Fluid Mech., Vol.327, pp. 255-272.

239



Wang, Z., Holm, C. e Miiller, H. W., 2003, Boundary condition effects in the simulation
study of equilibrium properties of magnetic dipolar flurds, J. Chem. Phys, Vol. 119,
p- 379.

Wang, S., Sun, Z., Li, X., Gao, J., Lan, X. e Dong, Q., 2013, Simulation of flow beha-
vior of particles in liquid-solid fluidized bed with uniform magnetic field, Powder
Technology, Vol. 237, pp. 314-325.

Zahn, M., 1990, Ferrohydrodynamic Torque-Driven Flows, Journal of Magnetism and
Magnetic Materials, Vol. 85, pp. 181-186.

Zahn, M. e Wainman, P. N., 1993, Effects of Fluid Convection and Particle Spin on
Ferrohydrodynamic Pumping in Traveling Wave Magnetic Fields, Journal of Mag-
netism and Magnetic Materials, Vol. 122, pp. 323-328.

Zahn, M. e Pioch, L. L., 1999, Ferrofiuid Flows in AC and Traveling Wave Magnetic
Fields with Effective Positive, Zero or Negative Dynamic Viscosity, Journal of

Magnetism and Magnetic Materials, Vol. 201, pp. 144-148.

Zarraga, . E. e Leighton Jr, D. T. 2001, Shear-Induced Diffusivity in a Dilute Bidisperse
Suspension of Hard Spheres, Journal of Colloid and Interface Science., Vol. 243,
pp. 503-514.

240



APENDICES

241



APENDICE A: Teoremas fundamentais da microhidrodinamica

Este apéndice ¢ baseado no livro de Microhidrodinamica de Kim e Karrila (2005)
e nas notas de aula do curso de Microhidrodinamica do Professor Francisco Ricardo

Cunha realizadas no ano de 2010 na Universidade de Brasilia.
O Teorema reciproco de Lorentz

O teorema reciproco de Lorentz, ou teorema reciproco para hidrodinamica em baixo
ntimero de Reynolds, estabelece que se (u*,0*) e (u, o) representam dois campos de
escoamentos diferentes que satisfazem as equacoes de Stokes numa regiao do fluido V/,

limitada pela superficie S, entao:
V-(uw-o)—u"-(V-o)=V-(u-0")—u-(V-0o7) (1)

Demonstracao: Considere um fluido Newtoniano incompressivel, desta forma temos
que:
0y = —pdij + 2nD;; (2)
o5 = —p 0 + 20D}, (3)
multiplicando a equacao (3) por D;;, isto é, tomando o produto escalar duplo do tensor
de tensdes do escoamento (u*, o*) pelo tensor taxa de deformagao do escoamento (u, o),

temos:
01jDyj = —p* Dy + 2nD;; Dy = 2nD;; Dy, )

note que na equagao (5) foi utilizada a equagao da continuidade para um escoamento

incompressivel. A equacao (5) em notagao de Gibbs pode ser escrita como:
oc":D=2nD": D (5)

e consequentemente
o: D" =2nD: D", (6)

mas como o tensor D é simétrico, temos entao que:
o:D"=0":D, (7)
como consequéncia direta da simetria do tensor de tensoes do fluido, temos que
o:D"=0:Vu". (8)
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Considere agora a seguinte identidade vetorial:
Vi(o-u)=0:Vu" +u" V.o, 9)

substituindo a equagao (9) em (8) e sabendo da rela¢ao (7), chegamos na forma dife-

rencial do teorema da reciprocidade de Lorentz:
V-uw-o)—u"-(V-o)=V-(u-0")—u-(V-07). (10)

E importante notar que na auséncia de forcas de campo V-0 = V-o* = 0, nesse caso

a equacao (10) é reduzida simplesmente a
Vi(uw-o)=V-(u-o"). (11)

Em algumas situagoes a representacao integral do teorema reciproco é uma ferramenta
muito util. Para deduzir esta equacao, considere uma regiao regular V' de um fluido

Newtoniano incompressivel. A integracao em V' da equagao (10) fornece:

/‘/V-(u*-a)dV—/vu*-(V~0')dV:/VV-(u~0'*)dV—/vu~(V-0'*)dV, (12)

aplicando o teorema da divergéncia no primeiro termo do lado esquerdo e no primeiro

termo do lado direito da equagao (12), temos:

/u*~a~ﬁdS—/u*-(V~a)dV:/u~a*-ﬁd5—/u'(v'o'*)dva (13)
S v s v

a equagao (13) consiste na representagao integral do teorema da reciprocidade para
escoamentos em baixos ntmeros de Reynolds. Novamente, na auséncia de forgas de

campo, temos que a equacao (13) é reduzida simplesmente a:

/u*~0'~ﬁdS:/u-0'*-ﬁdS. (14)
s s

O teorema reciproco em conjunto com a solucao fundamental das equacoes de Stokes
constituem a base para a determinagao das forcas que agem sobre particulas que in-
teragem hidrodinamicamente quando se deslocam em um fluido viscoso. Na verdade
o método das reflexoes, utilizado para a determinacao dos tensores mobilidade e re-
sisténcia se origina em sua formulacao matematica da Lei de Faxén, que por sua vez
tem como base a aplicagao em conjunto da solugao fundamental generalizada baseada
em funcoes de Green e do teorema reciproco de Lorentz, como mostram as préximas

secoes.
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Representacao integral de escoamentos em baixo niimero de Reynolds

Considere a seguinte versao diferencial do teorema reciproco para o caso em que

nao existem forcas de campo:
Vi(e"-u)—V-(u-0o)=0. (15)

Considere agora a seguinte combinacao de escoamentos:

e (u, o) representam a solugao do campo de velocidades e do campo de tensoes de

um escoamento de Stokes arbitrario;

e (u*,0") sao respectivamente o campo de velocidades e o campo de tensoes de
um escoamento em baixo nimero de Reynolds conhecido, neste caso a propria

solucao fundamental das equacoes de Stokes;

Deste modo, ao utilizarmos a versao diferencial do teorema reciproco juntamente a

solucao fundamental, temos:

1 1
| —=F-T- -—F-G ) =0. 16
\% <87r u+o = ) (16)

Desejamos agora integrar a equagao (16) em todo o volume V' de fluido. Consideraremos

para tanto duas possibilidades:

1. A singularidade responséavel pelo distirbio no campo de velocidades do fluido,

que gera o escoamento nao se encontra no interior de V;

2. A singularidade encontra-se no interior de V;

No caso 1 a fungao de (16) é dita regular em V', ja que este volume representa uma regiao
simplesmente conexa, em outras palavras podemos interpretar que todo o volume V'
pode ser reduzido a um ponto sem cortar os contornos fisicos existentes. Assim, temos

que para o caso 1:
/V-(,uT-u+0'-G)dV:O, (17)
1%

utilizando o teorema da divergéncia na equagao (17), temos
/,uT-u-ﬁdSJr/U-G-ﬁdS:O. (18)
5 5
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Figura 1: Esquema para o caso 2

Para o caso 2 considere a figura (1).

Sabe-se que na esfera de raio R as seguintes relagoes sao validas:

| rr
G(r) = =+ — 19
()= 5 + 7 (19)
orrr
T(r) T (20)
n=-n* (21)
e finalmente

r = Rn* = —RA. (22)

Ao considerarmos o volume de fluido V' — V, temos que a equagao (16) ¢é regular no
volume V' — V., desta forma temos que:
V-(uT-u+o-G)=0, (23)
V-V.
utilizando o teorema da divergéncia na equagao (23), temos
/ ,uT-u-ﬁdSJr/ o-G-ndS=0. (24)
S—Se S—Se
A avaliacdo das integrais da equagao (24) na superficie de uma esfera que concentra
a singularidade fornece a seguinte expressao para o vetor velocidades de uma singula-
ridade em x; em funcao de relagoes integrais dos tensores de Green e da solugao do
escoamento de Stokes dado:
1
u(xg) = G(r -ndS — — [ u(x) - T(r)-ndS. 25
5 [ e o [ a0 (25)
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A equagdo (25) mostra que o valor da velocidade de um singularidade que se move
em um fluido viscoso impondo forcas sobre o fluido que podem gerar o escoamento
ou se sobreporem a um escoamento imposto de modo que o mesmo seja um creeping
flow, pode ser determinado através do conhecimento do comportamento do escoamento
na casca superficial que contém o volume V' de fluido que confina a singularidade. O
primeiro termo do lado direito da equacao (25) é denominado monocamada potencial
e estd associado aos disturbios de velocidade em pontos de S, gerados por um ponto de
forga localizado em x(. J4 o segundo termo, denominado dupla camada potencial esta
associado aos disturbios de tensao em pontos de S, gerados por um ponto de forgca em
Xo. Dizemos que este distirbio no campo de velocidades é denominado de Stokeslet,

enquanto que os disturbios de tensao sao chamados de Stresslet.
Leis de Faxén

Utilizando a equagao (25), temos que para uma particula ridida nao existe velo-
cidade relativa entre pontos localizados sobre sua superficie, diferentemente de uma
gota, que se deforma. Deste modo o distturbio de velocidades em um ponto qualquer

do fluido depende apenas da monocamada potencial de Stokeslet, de modo que:
u(x) =u™(x) — —/ o(x)-n-G(r)dS, (26)
s

em que u®™(x) representa a velocidade de um escoamento imposto sobre a particula,

como um cisalhamente simples por exemplo. Particularizando a equagao (26) para um
. ;. s . !’y 3

ponto x localizado sobre a superficie de uma esfera rigida em x é possivel verficar que

a forca total na superficie da esfera é dada por:

3 ,
F="2F [um(x ) — U} ds, (27)

2a Sp
em que a representa o raio da esfera e U representa a velocidade de translagao da
esfera. A equagao (27) é chamadaUma de forma de representagao integral da primeira
Lei de Faxen. outra forma de escrever a equacao (27), proposta por Batchelor (1972)

¢ dada por:
1

/ 1
U= C(x)dS — td 28
47ra? /sp u(x) 6mua /sp 5, (28)

onde t representa o vetor de tensoes do escoamento avaliado na superficie da esfera.

E importante notar que nas equacoes (27) e (28) aparecem integrais do campo de
velocidades do escoamento imposto sobre a superficie da esfera. A fim de considerarmos
o efeito do tamanho finito da particula para que estas integrais possam ser resolvidas,

. ~ . / o .
realiza-se uma expansao multipolo para o vetor u*(x ) nas vizinhancas do centro da
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esfera u™(xp). Esta expansao é definida da seguinte forma:

!

! ]_ ! /
u™(x ) =u>(xg) + (X —Xo) -Vu™ |, +§ (X - x0> (X - x0> : VVu®™ |, +
(29)
Substituindo a expansao multipolo dada por (29) na forma de representacao integral

da primeira Lei de Faxen e resolvendo as integrais na superficie de uma esfera, temos:

1
F =6mpa |:1100(X0) + ECLQVQUOO(XO) - U:| ) (30)

fazendo um procedimento analogo para o torque hidrodinamico sobre uma esfera rigida

temos:

T = 4rpa’ B (Vxu>),_, — Q] : (31)

em que {2 representa a velocidade angular da esfera rigida. Considere agora uma esfera
transladando com velocidade U em um fluido em repouso, de modo que o escoamento
induzido seja um escoamento de Stokes. Da representacao integral para esferas rigidas,
fazendo u®> = 0, temos:

1

u(x) = “Smp G(x —x) - t(x)dS, (32)

da primeira Lei de Faxen, calcula-se o vetor de tensoes para uma esfera rigida, dado

por:

_ —3uU
t= 2a ) (33)
substituindo (33) em (32) temos:
167ra /G X—X) (34)

realizando uma expansao multipolo para o tensor de Oseen em torno do vetor (x — Xg)

CcOo1mo

/

/ ]. ! !
G(x—x) = G(x—x0)+(x — x0>~VG | 2—0 +5 (X — XO) (x — X0> : VVG | +
(35)
substituindo (35) em (34) temos:

u(x) = 6mpal - (1 + %QW) G(r) (36)

Monopolo, dipolo e harmoénicos de alta ordem

Lembrando da representacao integral:

u(x) = 87r,u/G X —x)-t(x)dS. (37)



Considere agora o cara de um ponto x longe da singularidade, de modo que |x —x,| <
|x — %o/, nesse caso G(x —x') ~ G(x — Xq). Utilizando esta aproximacio junto a uma
expansao multipolo para G, temos:

u(x) =~ u®(x) 87WG / dS + —MVG ) (x/ — XO) t(x)dS +---  (38)

na equagao (38) a primeira integral é um vetor denominado monopolo, a segunda inte-
gral representa um tensor de segunda ordem denominado dipolo e o sinal de reticéncias
indica que outros harmonicos de ordem superior podem ser acrescentados a expansao
multipolo. Uma forma mais compacta de escrever a equagao (38) é dada por:
-F-G

8T

u(x) — u™(x) ~ +D: VG, (39)

em que:

F— /St(x)dS (40)

D / (x — ) 6 )ds: (41)
s
O tensor D pode ser interpretado da seguinte forma:

D% (S+L), (42)

na equagao (42) S representa a parte simétrica do tensor D e é chamado de Stresslet,
enquanto que L é a parte antissimétrica de D. Os tensores de segunda ordem D e L

podem ser escritos como:

S:%/S[(a-ﬁ)erx(o--ﬁ)]dS (43)
1 - - 1
L:5/5[(0'~n)x—x(0'~n)]d52—ée-T, (44)

em que € é o tensor isotrépico de terceira ordem associado ao permutador de Levi-

Civita. Desta forma a equagao (39) pode ser reescrita como:

BRSSP PN YT NE A (45)

U~
8w 2 87T,u

8T

ao substituirmos no primeiro termo do lado direito da equagao (45) o efeito do tamanho
finito da particula, oriundo da expansao multipolo em torno do centro da esfera para o

tensor de Oseen, temos que uma aproximagcao melhor para a equacao (45) é dada por:

U~ _E {1+ VQ]GJr(S V). G+1(T < V). G (46)

87ru 8T 87ru
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Interacgoes hidrodinamicas - o método das reflexoes

Considere duas particulas esféricas bidispersas de raios a e b com velocidades U; e
Us, cujos centros estao localizados em x; e x5 respectivamente, conforme a figura (2)

esquematiza.

Figura 2: Duas particulas bidispersas

A particula de raio a ao se movimentar no fluido induz um escoamento em baixo
nimero de Reynolds que perturba o movimento da particula de raio b e vice-versa. Uma
forma eficiente de se computar as interagoes hidrodinamicas entre as esferas consiste
no método das reflexoes. Este método consiste em calcular a velocidade induzida no
centro de um esfera pelo movimento da outra, sendo este propagado pelo tensor de
Oseen. O método ¢é iterativo e cada velocidade é refletida gerando forcas na outra

esfera. Uma exemplificacao do método é descrita detalhadamente a seguir.

Primeira reflexao

2 G(x —x1)
0= _F). |14+ 2V ! 4
v? G(x — x3)
=-F). |14+ =V? 4
U 2 [ + 6V} R (48)
em que
F! = 6mpa (u™ — Uy) (49)
F) = 6mpub (u™ — Uy) (50)



T=0 Ty=0 S{'=0 S)=0. (51)

A primeira reflexdo calcula as velocidades u? e u) em um ponto qualquer do fluido

provocadas pela presenca de esferas isoladas que transladam com velocidades U; e U,

respectivamente em um meio com velocidade u®™.

Segunda reflexao

2 G(x —x1) T} G(x —x1)
I _pl.|1 & o2 s QL. 1 Sl e 74 52
u; 1 +6V 871 + 1V+2><V 8t (52)
b? G(x — x3) T, G(x — x3)
L _pl. |14 w2 2 22/ 1 ) el s
U 2 + GV 871 + 1Sy -V + 5 XV S (53)
em que
1 a® 5\
F| = 6mua (1 + EV ) Uy |pes, (54)
b2
FL — Grpub (1 i Evﬁ) 0 o, (55)
T} = 47pa®V x ul |,—q, (56)
T = 4rub®V x u |,—s, (57)
207 a?
Sl = ?mﬁ (1 + 1—0V2) DY |1z, (58)
20 b?
S% = ?ﬂ-ﬂb:ﬁ <1 + 1—0V2) D(l) |m=:v2 (59)

A segunda reflexao calcula as velocidades ul e ul em um ponto qualquer do fluido
provocadas pela presenca de uma esfera de raio a que translada com velocidade U; e
passa a sentir a presenca de outra esfera de raio b que translada com velocidade U, e

vice-versa.

Terceira reflexao

2 G(x —x1) T] G(x —x1)
2 2. |14 L2 | 2T g2 gy 2L Sk S 60
U 1 [+6V 81 + 1V+2><V St (60)
b? G(x — x3) T G(x — x3)
2 _F?. (14 w2 2 7Y q2. —2 B Sl ) 61
Uy 2 [+6v] 81 +{2 V—|—2><V Srp (61)
em que
2
F% = 6mrpa (1 + %VQ) u% [ (62)
2 o) 1
F = 6mpub (14 V7 ) i o, (63)
T? = 47paV X ug |p—g, (64)
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T = 47pb®V X Ul |4, (65)

20 2

S? = ?”,w?’ (1 - T—OVQ) D) |o—a, (66)
20m b?

S5 = ?Mbg (1 + 1—0V2) D} |o—s (67)

E o método segue até a quarta reflexao. Na verdade este ¢ um método iterativo e
serve como uma forma analitica de calculo das fungoes que compoe os tensores mobili-
dade e resisténcia para interacoes hidrodinamicas de longo e curto alcance considerando
diversas configuragoes do movimento de duas particulas. Maiores detalhes sobre a cons-
trugao dos tensores resisténcias para determinacao de forcas e torques por interagoes

hidrodinamicas para duas particulas sdo dados em Jeffrey e Onishi (1983).
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APENDICE B: Forcgas e torques magnéticos em uma suspensao de particulas

Calculo da forca magnética sobre a particula

A forca magnética que atua sobre cada nano ou micro particula que compde uma
suspensao magnética é dada em termos do gradiente de um potencial magnético, que
contabiliza um potencial de interacao entre momentos de dipolo e um potencial de
interacao entre um campo externo H e os momentos de dipolo individuais de cada

particula. Este potencial é dado por

Mo 115

Yij = [d; - dj — 3 (d; - 745) (dj - Pi5)] — pom; H (di : ﬁ) , (68)

4773,
i ij

na equagao (68) o significado de cada termo é dado em termos da seguinte lista:

e d; e dj — sao os vetores unitarios que representam as diregoes dos momentos de

dipolo individuais das particulas ¢ e j respectivamente;

e m; e mj — sao os modulos dos dipolo individuais das particulas 7 e j respectiva-

mente;

e 7;; — ¢ o vetor unitario na dire¢ao da linha que une os centros das particulas i
€J;
e 7;; — ¢ a distancia entre os centros das esferas 7 e j;

e H — representa o médulo de um campo magnético externo aplicado sobre a

suspensao magnética;

h — ¢é o vetor unitario na direcao do campo externo aplicado;

A forca magnética sobre cada particula é dada por
fon = =Vbij, (69)

o calculo desta forca exige a determinacao dos gradientes de todos os termos expressos
na equacao (68). Este calculo é longo e sera feito em etapas. Para melhor organizacao

do calculo os termos da equagao (68) serdo divididos da seguinte forma:
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e Termo 1 — —22 (d; - d;);

3
47"7’1']'

e Termo 2 — % (di - i) (dj - F45);
i

e Termo 3 — pom;H (di . iL)

Note que o sinal de — da equacao (69) jé foi aplicado aos termos da equacao (68) e
que o simbolo de somatdério foi suprimido nos Termos 1,2 e 3 a fim de desdensificar a
notagao utilizada. O passo seguinte consiste no calculo dos gradientes dos Termos 1,2
e 3.

Termo 1
HoTn; 15 oMM
d;-d;)| =— d;-d — |, 70
V| )| = P v () (10)
téem-se que
1 3 3
desta forma o gradiente do Termo 1 é dado por
Mo 3pomm; ”
_ d; - d;)| = 20 (dy - dy) Pys 79
\Y [ 47”,% ( J)} 47”}4]‘ ( i) Pij (72)

Termo 2

Spomimy (- Tij ST\ | Bpemimy o f 1T T
V{ Agrr3 (d, Tii d; rig )] Aw v 73 (d, 7’) (dJ r) (1)

i %)

analisando apenas o termo associado ao gradiente

[ D) 6 D] - D) v (o)

w(dy - T)V(di- T)+ (di - T) (dy -

T

513

)V (5).  (T4)

antes de analisar individualmente cada termo do lado direito da equacao (74) é impor-
tante ter em mente a seguinte relacao que serd utilizada constantemente ao longo do

desenvolvimento deste calculo.
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Nota:

“(oD) v (D) <75>
v(;) —rv (%) +%Vr:;—;Vr+%I:§ ’;_;“ (76)

de modo que

r r3

v(dj.g:dj'f_(df"'“)r, (77)

desta forma o gradiente do primeiro termo do lado direito da equagao (74) é dado por

s (a ") v (- 7) = 5 (a7 {d__M} (78)

r3 r r r r r3
i(d )V (d f)—i(d Vd; + = (d; -7 (d; - 7) (79)
3\ i0y) T s G TG g (G TG )T
substituindo r por r7 tém-se
(e D)V (a7 = i Py (7 (dy - #) (80)
B\ i0y) T\ G TG T i e TR T

de modo andlogo o gradiente do segundo termo do lado direito da equagao (74) é dado
por
1 T T 1 . 1 . o\ A

(dj - —) v (di - ;) = = (d; - 7) di + — (d; - 7) (ds - 7) 7 (81)

Resta agora determinar o gradiente do ultimo termo do lado direito da equagao (74),

este termo é dado por

@D () -@DEDEE

substituindo r/r por 7 tém-se

T r 1 -3 . A\
(di : ;) (dj : ;) v (ﬁ) = — (di - 7) (d; - 7) - (83)
Deste modo o gradiente do Termo 2 é dado por
3pomm; Tij Tij \ | 3tomim; . .
v { 47?7’% (dl Tij 4; T T 4t [(di-7)d; + (d; - 7) di]

3w (5 (d; - ) (dj - ) 7. (84)

4mrd
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Termo 3

O Termo 3 ¢é de facil determinacgao, tém-se

V [womiH (di - B)| = pomst (di- Vi) . (85)

Ezxpressao final para a forgca magnética

Somando-se todos os termos tém-se a expressao final para a determinagao das forcas

magnéticas que atuam sobre as particulas em uma suspensao magnética, dada por
. lpm;m; . A A . FUENA
Fio=Y o (di dy) P+ (ds - #4g) dj + (dy - #ig) di = 5(ds - 745) (d - 7ig) 73]

+ [pomid; - VH] | (86)

Calculo do torque magnético sobre a particula

A determinacao do torque magnético sobre a particula é feita de maneira diferente.
Considere a seguinte operagao sobre o termo do potencial magnético associado a in-
teracoes entre um campo externo e o momento de dipolo individual de uma particula
1

—d; x Vg, [uomiH (di : h)} , (87)
em que o operador V d; denota as derivadas com relagao as direcoes do vetor orientacao
do momento de dipolo da particula i. Desta forma a equagao (87) pode ser desenvolvida

como
—d; x vd,- [uomiH (di . ﬁ)} = —d; x (uomiHﬁ) = pom; H (di X FI,) ) (88)

O termo resultante desta operacao é justamente o torque conhecido que atua sobre
uma particula magnética com momento de dipolo com orientagao d; na presenca de
um campo magnético de intensidade H e orientacao h. Desta forma pode-se afirmar
que o torquel total sobre uma particula magnética devido a interacoes magnéticas
entre dipolos de particula e interagoes entre um campo externo e o momento de dipolo

individual de cada particula é dado por

Desta forma o torque magnético associado ao termo 1 do potencial v;; ¢ dado por

— o1

— o111 d.
(2
473

43

x Vg (di-dj) = —" 0 d, x (dy - T) =

A3
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(di x dj), (90)



a expressao para o torque magnético associado ao termo 2 do potencial v;; ¢ dada por

3u0m,~m]~ N AN 3,u0mimj
Amry3 di X Vdi [(d; - 7) (d; - )] = P

(dj - 7) (di x 7), (91)

desta forma, somando a contribui¢ao de todos os termos do potencial 1;; no torque

magnético total sobre a particula ¢, tém-se como resultado final a seguinte expressao:

T =Y Stomi; {—1 (di x dj) + (d; - 74;) (d; - rﬁ,-j)] + [,uomiH (d,- x h)} . (92)

m 3
oy dmrs; 3
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APENDICE C: Adimensionalizacao da equagao governante para uma sus-

pensao de particulas magnéticas sem interagoes hidrodinamicas

Neste apéndice pretende-se discutir diferentes propostas de adimensionalizacao da
equacao governante para representar o movimento de uma particula magnética no
interior da suspensao. Para tanto considere a equacao dimensional para uma particula

1 qualquer, dada pela segunda lei de Newton por

du; 4 6D\ "/
m (Z = —6mnau; + Apggwag + 6mna (5—7_) I3
Slpm;m; - - ~ ~ ~ N~
+> i i dy) Ty o+ (di - Tyg) dj + (d; - Toy) di = 5(di - 7o) (d - 7))
i#] i
+ (pomid; - VH) + Z A (6mna) | (3(_%)@ + Z TEbl/Qe?j/Qér,

i¢j7(2<€ij<2'2) i#j7(€ij<2)

em que m ¢ a massa da particula, u; a velocidade de uma particula ¢, n é a viscosidade
do fluido, Ap é a diferenga entre a massa especifica da particula e a massa especifica do
fluido, a representa o raio da particula ¢ (no caso as suspensoes tratadas sdo monodis-
persas, D é o coeficiente de difusdo Browniano (Stokes-Einstein), po é a permeabilidade
magnética do meio, m; e m; denotam o médulo dos momentos de dipolo das particulas 4
e j respectivamente, r;; representa a distancia entre os centros das particulasi e j, A, Y
e T sdo constantes de calibracao das forgas de repulsao (lubrificacao) e contato (Hertz),
€;; representa a distancia entre as superficies das particulas i e j, 1y = (x; — x;) /rij €
um vetor unitdrio na direcao da linha de centro que une as particulas i e j, d; e d; re-
presentam os vetores unitarios adimensionais que informam a direcao dos momentos de
dipolo das particulas i e j é, =7;; e H é o vetor campo externo aplicado no dominio
da suspensao. E importante comentar que os ultimos termos representam forcas de
lubrificacao e contato respectivamente e que ambas sé sao calculadas para particulas

que se encontram proxima, conforme indicado no sub-indice dos somatérios.

A proposta de adimensionalizacao adotada no presente trabalho considera as se-

guintes escalas tipicas

H
H = 3
e i (93)
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substituindo as escalas propostas em (93) na equagao governante, tém-se

; du; 4 6DU,\ /2
mly S = —6mnalsu; + Apg—ma® + 6mna ¢
a dt 3
3pem;m; N R ~ o
> 472(14 H(di - dy) T+ (di - Ty) dy + (dy - Tig) di = 5 (ds - Tg) (dy - Tg) T
i#j
HoHom d Vh A (6 ) (-5 TEbL/2 3/2 A

* a Z ( 7T77a) s |U’Z| ev Yy’e + Z (aeij) é,,

z;éj,(2<e¢j<2.2) i#7,(€;;<2)

na equacao acima os termos em asteriscos foram suprimidos para evitar densificacao

desnecessaria de simbologia matematica. Dividindo a equacao acima por 6mnal, ob-

temos
U, \ du; Apgira® 6D '/

6mna® ) dt 67?77aU Usadt
3pem;m; 1 ~ ~ ~ o\~

+ p— j67TnaUr [(di - dj) T3 + (di - 735) dj + (d - T) di — 5 (di - T35) (d - T35) T
1 1/2 3/2A

+ Gy, (oHlomidi VR + 37 A eTFe 3T TR,

1#7,(2<€;;<2.2) i#57,(€:;<2)

¢ importante notar que os termos que apareceram anteriormente nos quais houve mul-
tiplicagao do raio da particula a pelo parametro ¢;; foram incorporados as constantes
de calibracao A, ) e T. Utilizando a definicao dos ntiimeros de Stokes e Péclet, temos

que a equacao acima pode ser reescrita como

dui R 6 1/2
St T W a <P657'> ¢

Spgm;m,; 1 1 . R N ~ PN
+ iﬂ-a4 : Grnall. ik [(di - dj) T3 + (di - 735) dj + (dy - T5) di — 5 (d - T35) (d - T35) T
ij 5

1 1/2 3/2
+ Grna2l, (moHomd; - Vh) + o Z A |u; e(=3) Z TEY' e,
1#7,(2<€;;<2.2) i#£7,(€;;<2)

em que os parametros St e Pe representam os nimeros de Stokes e Péclet, dados

mU, Usa
= Pe = 4
St <67T77a2 ) e Pe=—5 (94)

Vamos agora trabalhar alguns dos termos que aparecem na equacao acima. O primeiro

respectivamente por

deles é o termos entre parénteses que multiplica a intensidade da forca por interacoes
magnéticas particula-particula. Este termo representa uma intensidade entre forcas de
interacao magnética entre particulas e forcas viscosas e pode ser simplesmente chamado
de um parametro de interacao magnética ,,, dado por
pomym; 1 _ Homim,
dwa*  6mnaly  8mwa’nU,’
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no caso em que m; = m; = mgy, ou seja, quando todas as particulas da suspensao
possuem a mesma intensidade do momento de dipolo, temos

2
Ho™
’ll)m = 4

= — 96
8madnU,’ (96)

é importante falar que este parametro, na forma em que aparece so faz sentido fisico
para suspensoes sujeitas ao efeito de sedimentacao diferencial por acao gravitacional,
jad que uma das escalas utilizadas para determina-lo é a prépria velocidade de Stokes
de uma particula isolada. No contexto de suspensoes nao coloidais, ou seja, quando
Pe — oo, o parametro v, nao apresenta nenhuma inconsisténcia fisica ou semantica.
Entretanto, podemos trabalhar este parametro para aplicd-lo a um contexto de si-
mulacao de suspensoes coloidais da seguinte forma

¢ . 3,&077’1@'77’?,]' 1 ]{ZBT@ . Smd Mode(] ]{ZBT (97)
™ dqwat 6mnaU, kgT Hy  \ Hydma3 kgT 6mnalsa )’

utilizando a defini¢ao do coeficiente de difusao Browniano de Stokes-Einstein, determi-
nado com base no teorema de equilibrio flutuagao-dissipacao, no qual D = (kgT")/(67na),

e considerando a particula esférica com volume v, = (4ma®)/3, obtemos

My pomaHy D mio
m — = , 8
v <Hovp) ( kT ) <Usa) Pe (%8)

em que m} = mg/(v,Hy) representa o momento de dipolo da particula adimensionali-

zado por uma escala associada ao campo externo e o parametro o = (pomqHy)/(kgT) é
um parametro classico utilizado na drea de fisica de suspensoes magnéticas para deter-
minar a razao entre a energia de um campo magnético externo aplicado no dominio da
suspensao e energias provenientes da agitacao térmica molecular do liquido base. Tra-
tamento semelhante pode ser dado ao parametro associado a interacao campo externo
particula. No caso de uma suspensao nao-coloidal, pode-se definir simplesmente um
parametro ¢, associado a forcas produzidas em cima de uma determinada particula
devido a acao de um campo externo e forcas de arrasto viscosas em torno da superficie
desta enquanto a particula sedimenta sob a agao da gravidade, dado por

_ HomaHo
6mnal,’

m

(99)

entretanto no contexto de suspensoes coloidais magnéticas, nas quais as forgas e torques

Brownianos estao presentes, o parametro ,, pode ser manipulado como segue:

_ ,uodeo k’BT _ ,uodeo D _ &
" 6mnatU, kgT kgT Usa  Pe’

(100)

no caso de uma suspensao nao coloidal, na qual Pe — oo podemos utilizar os parametros

Um € @, e desligar as forcas Brownianas. Para a simulacao de suspensoes coloidais
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com valores finitos do nimero de Péclet utiliza-se a combinacao dos parametros m}, «

e Pe, de modo que a equacao governante final do movimento da particula é dada por

du, 6 \1/2
st :—ui+g+(—) ¢
eoT

dt Peé
myo 1 N N ,\ ~ ~ oy
+ po i (di- @)+ (di - Tig) dj + (d; - Ti5) di = 5(d; - T35) (dj - T5) T3]
i i

+5di-Vht > AuwleHe+ Y TEN e,
© i#7,(2<€5<2.2) i#7,(€5<2)
uma aparente inconsisténcia fisica da presente adimensionalizacao seria o comporta-
mento da suspensao quando Pe — (0. Note que se multiplicarmos a equacao acima por
Pe e tomarmos o limite quando Pe — 0 teriamos que todos os termos tenderiam a zero,
com excecao dos termos magnéticos. Entretanto conforme Pe — 0 as flutuagoes indu-
zidas por movimento Browniano se intensificam rapidamente de modo que o parametro
a também tende a zero, pois a energia associada a essas flutugoes (kg7 no denominador
de ) dominam a energia de um campo externo aplicado (pgmyHy no numerador do

1/2 agte

parametro «). Como o termo associado & forgas Brownianas escalaria com Pe
termo vai para zero de forma muito mais lenta que os outros, de modo que as forcas
Brownianas seriam superiores a todas as outras, o que faz sentido do ponto de vista
fisico, mostrando que a adimensionalizacao utilizada neste trabalho é fisicamente con-
sistente. E importante notar ainda que o termo 07 utilizado na modelagem das forgas
Brownianas representa uma escala de tempo tipica associada a flutuagoes induzidas por
movimento Browniano e deve ser proporcional ao niimero de Péclet da suspensao, que
nada mais é do que uma escala de tempo de difusao Browniana adimensionalizada por

uma escala de tempo convectiva. Dessa forma o termo de forcas Brownianas domina

de forma ainda mais clara os outros termos da equacao conforme Pe — 0.

Esta adimensionalizacao é interessante para a simulacao de suspensoes Brownianas
com valores pequenos do nimero de Péclet, porém finitos, o que é fisicamente mais
consistente do que a consideragao de Pe — 0. Além disso é possivel verificar a influéncia
da sedimentacao no processo evolutivo e fazer ainda a analise para particulas sem

inércia, com St — 0 por exemplo.

Uma outra possibilidade de adimensionalizagao da equagao governante dimensional,
seria a substituicao da escala de tempo convectiva a/Us por uma escala de tempo de

difusao Browniana a?/D. Utilizando essa escala alternativa, a equacao adimensional é
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Pe dt Pe \ 0T
myo 1 N ~ ~ PPN
+ po or (di-d)) T+ (diTij) d; + (d; - Tig) di = 5(d; - 735) (d; - Tig) 7]
itj ij
(6% S_ZL 3/2 A
toodiVht Y0 A+ 3T 1BV,
1#7,(2<€;5<2.2) 1#7,(€:;<2)

multiplicando a equagao acima por Pe e tomando o limite quando Pe — 0 terfamos

uma equacao adimensional voltada a simulacao de suspensoes coloidais, dada por

du; 6 1/2
st :(—) £+ ) A fug| e + > YEbP e, +ad;- Vh

dt ot o
1#7,(2<€;;<2.2) i#7,(€:;<2)

*
+> mf [(d; - d;) 75 + (d; - 735) dj + (d; - T3) di = 5 (di - Tij) (d;j - 75) T3]
i#j
como as forcas de repulsao e contato na equacao acima sao artificiais e utilizadas
numericamente a fim de se evitar overlap de particula, elas nao foram feitas tendendo
a zero. Essa possibilidade de adimensionalizacao é interessante quando deseja-se por
exemplo verificar o comportamento de propriedades de transporte da suspensao no
limite em que Pe — 0, entretanto é uma adimensionalizacao complicada por exemplo
para avaliar o comportamento da suspensao quando St — 0, ja que nao teriamos uma
equacao diferencial ou algébrica para a determinacgao da velocidade da particula nesta

condicao.

Uma outra possibilidade ainda seria adimensionalizar a equacao dimensional go-
vernante utilizando como escala de tempo o tempo de relaxacao da particula, dado por

m/(6mna). Essa adimensionalizacao gera uma terceira possibilidade dada por

dt StPed
mha 1 ~ N ~ PN
P—deg[(di dj) 7ij + (di - 7y) dj + (d; - 735) di = 5 (d; - 735) (dy - T) T35
i i
todi - Vh > AuwleT e+ Y RN,
e

i#£7,(2<€;<2.2) i#£7,(€;;<2)
Cada uma das trés adimensionalizagoes possui vantagens e desvantagens. Todas estao
corretas e deve-se avaliar a conveniéncia do uso de cada uma de acordo com o objetivo,
ou seja, de acordo com o que pretende-se obter através da simulagao computacional da
microestrutura da suspensao. A verificacao de cadeias formadas devido a interagoes

magnéticas na auséncia de movimento Browniano por exemplo, pode ser observada
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através da primeira adimensionalizacao adotada desligando-se a forca Browniana nu-
mericamente e utilizando os parametros ¥, € ¢,,, como foi mostrado nesta Tese. Por
outro lado para a obtencao da magnetizagao de equilibrio da suspensao podemos uti-
lizar esta mesma adimensionalizacao e deixar a forca Browniana permanentemente
ligada e utilizando a combinacao de parametros o, m} e Pe no lugar de ¥, e ¢,.
Se desejassemos investigar o comportamento desta mesma propriedade para Pe — po-
deriamos utilizar a segunda adimensionalizacao. Enfim, a escolha das escalas utilizadas
para adimensionalizar a equagao governante depende da conveniéncia e do que se deseja
obter.
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