
Âñòóï òà ìîòèâàöiÿ

Äîñ³ ïðèðîäà àíîìàëüíî íèçüêî¿ ðîç÷èííî-
ñò³ âóãëåâîäíåâèõ ìîëåêóë ó âîä³ çàëèøàºòüñÿ íå-
ç’ÿñîâàíîþ ³ òðàäèö³éíî öÿ ïðîáëåìà âèêëèêàº
âåëèêèé ³íòåðåñ. Äëÿ ïîÿñíåííÿ åêñïåðèìåíòàëü-
íèõ äàíèõ âèêîðèñòîâóþòüñÿ ðiçíi ïiäõîäè. Ïðè
öüîìó âðàõîâóþòüñÿ íåîäíîðiäíiñòü ñòðóêòóðè
âîäè áiëÿ íåïîëÿðíî¿ ðîç÷èíåíî¿ ìîëåêóëè, àáî
ã³äðîôîáíà ã³äðàòàö³ÿ, íåïðÿìi ìiæìîëåêóëÿðíi
âçàºìîäi¿ ì³æ ðîç÷èíåíèìè ãiäðîôîáíèìè ñïî-
ëóêàìè, ìîæëèâ³ñòü âèíèêíåííÿ êîì³ðêîïîä³á-
íèõ ñòðóêòóð íàâêîëî ìîëåêóë ðîç÷èíåíî¿ ðå÷î-
âèíè òà ³íø³ ôàêòîðè. Ñë³ä âiäçíà÷èòè, ùî ðîç-
â’ÿçîê ö³º¿ ïðîáëåìè º íàäçâè÷àéíî âàæëèâèì
äëÿ îïèñó áiîìîëåêóëÿðíî¿ ã³äðàòàö³¿, êîíôîð-
ìàö³éíèõ çì³í àáî àñîö³àö³¿ á³ëê³â ó ïðîöåñàõ
âîäíîãî á³îìåìáðàííîãî òðàíñïîðòó òà ðÿäó ³í-
øèõ ïðîáëåì [1—7].

Ñòðîãèé ïiäõiä äî ðîçðàõóíêó ðîç÷èííîñòi â
âîäi i ñèñòåìàõ ç âîäíåâèìè çâ’ÿçêàìè ìîæå áóòè
äîñèòü ñêëàäíèì ÷åðåç íåîáõiäí³ñòü òî÷íîãî âðà-
õóâàííÿ âçàºìîäi¿ ìiæ ðîç÷èííèêîì i ðîç÷èíå-
íîþ ðå÷îâèíîþ, ïåðåãðóïóâàííÿ ñòðóêòóðè Í-

çâ’ÿçêiâ ó ïðîöåñ³ ðîç÷èíåííÿ, à òàêîæ âñ³õ êîì-
ïîíåíò³â åíåðã³¿ ñîëüâàòàö³¿ Ã³ááñà äëÿ ðîç÷èíå-
íî¿ ðå÷îâèíè [1, 2]. Áiëüøå òîãî, ïðîáëåìà ñòðó-
êòóðè âîäè áàãàòà íà “àíîìàëi¿” i íåäàâíî ç’ÿ-
âèëèñü íîâ³ ïðèêëàäè àíîìàëüíèõ âëàñòèâîñòåé
âîäè òà ¿¿ ðîç÷èí³â [8—11]. Òàêèì ÷èíîì, ìè íå
ìîæåìî ñïîä³âàòèñÿ íà øâèäêèé ðîçâ’ÿçîê ïðî-
áëåìè ðîç÷èííîñò³ â ñèñòåìàõ ç âîäíåâèìè çâ’ÿç-
êàìè ³ âîä³.

Îñòàííi äîñëiäæåííÿ ïðèðîäè ðîç÷èííîñòi
ð³çíèõ ðå÷îâèí ó âîäi âèÿâèëè ñóïåðå÷ëèâó êàð-
òèíó. Îñíîâí³ äèñêóñi¿, ùî ìàþòü ì³ñöå â ö³é
îáëàñò³, ñòîñóþòüñÿ òàêîãî ïèòàííÿ: ÿêîþ ì³ðîþ
ïîâåä³íêà ðîç÷èííîñò³ âóãëåâîäíåâèõ ìîëåêóë
çóìîâëåíà åôåêòàìè ñòðóêòóðè ñ³òêè âîäíåâèõ
çâ’ÿçê³â ³ ÷è ìîæå âîíà áóòè ïîÿñíåíà ñòàòèñòè-
êîþ ðîçïîä³ëó ä³ðîê ó ñòðóêòóðí³é îðãàí³çàö³¿
ðîç÷èííèêà [12—13]?

Ó âèïàäêó íàäçâè÷àéíî íèçüêî¿ ðîç÷èííîñòi,
ìîëåêóëè ðîç÷èíåíî¿ ðå÷îâèíè ñëàáî âïëèâàþòü
íà ñòðóêòóðó ðîç÷èííèêà â öiëîìó. Â öüîìó âè-
ïàäêó ìîæíà ïðèïóñòèòè, ùî ðîç÷èííiñòü ìîæ-
íà îöiíèòè, âðàõîâóþ÷è ò³ëüêè òó äîëþ ä³ðîê ó
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Ìè âèâ÷àëè ´ðàòêîâó ìîäåëü ïåðêîëÿöiéíîãî ðîñòó ³ç âçàºìîäiºþ äëÿ îïèñó àñîöiéîâàíèõ ñèñ-
òåì, òàêèõ, íàïðèêëàä, ÿê ñèñòåìè ç âîäíåâèìè çâ’ÿçêàìè. Ñòðóêòóðà ðîçïîä³ëó ä³ðîê àáî ïîðîæ-
íèí ó Í-çâ’ÿçàíèõ ñèñòåìàõ ìîäåëþºòüñÿ çàïîâíåííÿì ô³êñîâàíî¿ äîë³ âóçë³â ó ñ³òö³ ϑ çà óìîâè
äîòðèìàííÿ ïðàâèëà: äîâiëüíî âèáðàíà êîìiðêà çàéìàºòüñÿ âóçëîì (ìîëåêóëîþ âîäè ç ÷îòèðìà
âîäíåâèìè çâ’ÿçêàìè) ç éìîâiðíiñòþ, ÿêà çàëåæèòü âiä íàÿâíîñòi çàéíÿòèõ íàéáëèæ÷èõ ñóñiäíiõ
êîìiðîê. Òàêà éìîâiðíiñòü âèçíà÷àºòüñÿ ïàðàìåòðîì f (–1<f<1). Âñi ðîçðàõóíêè íàâåäåíi äëÿ êâàä-
ðàòíî¿ ´ðàòêè çâ’ÿçêiâ ðîçìiðó LõL (L=20—1000) ç ïåðiîäè÷íèìè ´ðàíè÷íèìè óìîâàìè. Íåçàéíÿò³
âóçëè â³äïîâ³äàþòü ä³ðêàì â Í-çâ’ÿçàí³é ñèñòåì³. Ó âèïàäêó f→1(åëåìåíòè ðîñòó “ïðèòÿãóþòüñÿ”
ìiæ ñîáîþ), ñèñòåìà ðîçïàäàºòüñÿ íà âåëèêîìàñøòàáí³ ³äåàëüí³ êëàñòåðè (ìàéæå áåç ä³ðîê), ÿê³ â
ïðîöåñi ðîñòó ç’ºäíóþòüñÿ, óòâîðþþ÷è ìiæ ñîáîþ ä³ðêè âåëèêîãî ðîçìiðó. Äëÿ âèïàäêó f→−1 (åëå-
ìåíòè ðîñòó “âiäøòîâõóþòüñÿ” àáî êîîðäèíóþòüñÿ) óòâîðþºòüñÿ ìàêñèìàëüíî çðóéíîâàíà, ïîäð³á-
íåíà ñòðóêòóðà ç ä³ðêàìè ìàëîãî ðîçì³ðó. Äîñëiäæåííÿ ïåðêîëÿöiéíèõ âëàñòèâîñòåé ³ êëàñèôiêàöiÿ
êëàñòåðiâ ïðîâîäèëàñü çà äîïîìîãîþ ìîäèôiêîâàíîãî àë´îðèòìó Õîøåíà-Êîïåëüìàíà. Ìè âèâ÷è-
ëè ñêåéëiíãîâi âëàñòèâîñòi ïîðîãó ïåðêîëÿöi¿ äëÿ ðiçíèõ çíà÷åíü ïàðàìåòðó àñîöiàöi¿ f, à òàêîæ
çàëåæíîñò³ ðîçïîäië³â ä³ðîê çà ðîçìiðàìè r ³ ñåðåäíiõ çíà÷åíü <r> âiä f. Îáãîâîðþþòüñÿ êîðåëÿö³¿
ìiæ ðîçìiðîì ä³ðêè i çíà÷åííÿì êîîðäèíàöiéíîãî ÷èñëà òà ìîæëèâèé ìåõàíiçì íèçüêî¿ ðîç÷èííîñòi
âóãëåâîäíåâèõ ìîëåêóë ó ñèñòåìàõ ç âîäíåâèìè çâ’ÿçêàìè.
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ñòðóêòóð³ ðîç÷èííèêà, ÿê³ ìàþòü ðîçì³ð, ùî ïå-
ðåâèùóº ðîçì³ð ðîç÷èíþâàíî¿ ìîëåêóëè. Íà îñ-
íîâi òàêîãî ïiäõîäó Anteneodo ³ Vieira [14] çàïðî-
ïîíóâàëè ïðîñòó ´ðàòêîâó ìîäåëü ñòðóêòóðè
ðiäèíè. Â ¿õíié ìîäåëi ñòðóêòóðà ðîç÷èííèêà
ìîäåëþºòüñÿ ðîçïîäiëîì ëiíiéíèõ n-ìið³â íà êâà-
äðàòíié ´ðàòöi ç óðàõóâàííÿì åôåêò³â âèêëþ÷å-
íîãî îá’ºìó. Îñíîâíèé ðåçóëüòàò ¿õíüî¿ ðîáîòè
òàêèé: ÷èì áiëüøi ìîëåêóëè ðîç÷èííèêà, òèì
á³ëüøîãî ðîçì³ðó ä³ðêè óòâîðþþòüñÿ â ¿õ ñòðóê-
òóð³. Âîíè ðîáëÿòü âèñíîâîê, ùî íèçüêà ðîç-
÷èííiñòü âóãëåâîäíåâèõ ìîëåêóë ó âîä³ ìîæå
áóòè íàñë³äêîì â³äíîñíî ìàëîãî ðîçìiðó ñàìèõ
ìîëåêóë âîäè, ³ â³äïîâ³äíî — ìàëîãî ðîçì³ðó ä³-
ðîê ó ñòðóêòóð³ âîäè. Òàêèì ÷èíîì ï³äêðåñëåíî,
ùî îðãàíiçàöiÿ âîäíåâèõ çâ’ÿçêiâ ó âîä³ ìîæå
áóòè íå ãîëîâíèì ôàêòîðîì, ùî â³äïîâ³äàº çà
â³äì³ííîñò³ ó ðîç÷èííîñò³ äëÿ ñèñòåì ç âîäíåâè-
ìè ³ íå âîäíåâèìè çâ’ÿçêàìè.

Àëå, çâè÷àéíî, îðãàíiçàöiÿ âîäíåâèõ çâ’ÿçêiâ
ìîæå áóòè òàêîæ äîñèòü ñóòòºâèì ôàêòîðîì,
ÿêèé ìîæå âèçíà÷àòè ðîç÷èííiñòü âóãëåâîäíåâèõ
ñïîëóê ó âîäi. Â äàíié ðîáîòi çàïðîïîíîâàíà
ïðîñòà ́ ðàòêîâà ìîäåëü äëÿ îïèñó àñîö³éîâàíèõ
ñèñòåì, íàïðèêëàä, ñèñòåì ç âîäíåâèìè çâ’ÿçêà-
ìè, ùî âèÿâëÿº çàëåæíiñòü ñòðóêòóðè àñîö³éîâà-
íî¿ ñèñòåìè âiä ñòóïåíÿ êîîïåðàòèâíèõ âçàºìî-
ä³é, ÿê³ õàðàêòåðèçóþòüñÿ ïàðàìåòðîì àñîöiàöi¿.
Â äàí³é ðîáîò³ ç’ÿñîâàíî ì³ðó çàëåæíîñò³ òà çì³-
íó òèïîâèõ ôóíêö³é ðîçïîä³ëó ä³ðîê â³ä ãóñòèíè
ñèñòåìè ³ ïàðàìåòðà àñîö³àö³¿. Âèçíà÷åí³ êîðå-
ëÿö³¿ ìiæ ðîçìiðîì ä³ðîê i êîîðäèíàöiéíèì ÷èñ-
ëîì ó ñòðóêòóð³ ñiòêè äîçâîëÿþòü íàì çàïðîïî-
íóâàòè ìîæëèâèé ìåõàí³çì, ÿêèé ïîÿñíþº ïðè-
ðîäó íèçüêî¿ ðîç÷èíåíîñò³ âóãëåâîäíåâèõ ðå÷î-
âèí ó ñèñòåìàõ ç âîäíåâèìè çâ’ÿçêàìè.

Äàíà ðîáîòà ìàº òàêó ñòðóêòóðó: â íàñòóï-
íîìó ðîçä³ë³ ìiñòèòüñÿ êîðîòêèé îïèñ êîìï’þ-
òåðíî¿ ìîäåëi, îá÷èñëþâàëüíèõ äåòàëåé òà îñíîâ-
íèõ âèçíà÷åíü. Ïîò³ì ïðåäñòàâëåí³ îñíîâí³ íàó-
êîâ³ ðåçóëüòàòè ³ äèñêóñ³ÿ. Â ðîçä³ë³ Âèñíîâêè
íàâåäåíî îñíîâí³ ðåçóëüòàòè ðîáîòè.

Îïèñ êîìï’þòåðíî¿ ìîäåë³ òà îá÷èñëþâàëü-
íèõ äåòàëåé

Â ðîáîò³ äîñë³äæóºòüñÿ ìîäåëü ñêîðåëüîâà-
íîãî ïåðêîëÿö³éíîãî ðîñòó, ùî ìîæå áóòè âèêî-
ðèñòàíà äëÿ îïèñó ñòðóêòóðè àñîö³éîâàíèõ ñè-
ñòåì, íàïðèêëàä, ñèñòåì ç âîäíåâèìè çâ’ÿçêàìè.
Ðîçãëÿíåìî ïåðêîëÿö³éíó çàäà÷ó çâ’ÿçê³â äëÿ
êâàäðàòíî¿ äâîõâèì³ðíî¿ ́ ðàòêè ç ïåð³îäè÷íèìè
´ðàíè÷íèìè óìîâàìè çà íàïðÿìêàìè x òà y. Ìî-
äåëþâàííÿ ïðîâîäèëîñü íà ´ðàòêàõ ðîçìiðîì
L

x
=L

y
=L=20—1000ε (äå L

x
 i L

y
 äîâæèíè ñèñòåìè

â îáîõ íàïðÿìêàõ i ε (ε=1) º äîâæèíîþ åëåìåíòà
´ðàòêè â êîæíîìó ç íàïðÿìê³â).

Ñòðóêòóðà ä³ðîê àáî ïîðîæíèí ó âîäíåâî-
çâ’ÿçàí³é ñèñòåì³ ìîäåëþºòüñÿ çàïîâíåííÿì âóç-

ë³â ́ ðàòêè äî çàäàíîãî çíà÷åííÿ êîåô³ö³ºíòà (àáî
ñòóïåíÿ) çàïîâíåííÿ ϑ. Òóò âåëè÷èíà ϑ â³äïîâ³-
äàº â³äíîñí³é äîë³ çàïîâíåíèõ âóçë³â ´ðàòêè. Çà-
ïîâíåí³ âóçëè â³äïîâ³äàòèìóòü ìîëåêóëàì ðîç-
÷èííèêà, ïîðîæí³ âóçëè — ä³ðêàì, àáî ïîðîæ-
íèíàì. Äëÿ ìîäåë³ ïîáóäîâè ñòðóêòóðè àñîö³éî-
âàíî¿ ñèñòåìè ðåàë³çóºòüñÿ òàêèé àëãîðèòì:

1. Íà ïî÷àòêó âñi êîìiðêè àáî âóçëè º ïîðîæí³.
2. Íà ïåðøîìó êðîö³ Ìîíòå-Êàðëî âèáèðà-

ºìî äîâiëüíèé âóçîë ́ ðàòêè (i, j). Çàïîâíþºìî öåé
âóçîë ç ³ìîâiðíiñòþ F. Â óñïiøíîìó âèïàäêó ìè
ïîì³÷àºìî öþ êîìiðêó ÿê çàéíÿòó.

3. Â êîæíîìó íàñòóïíîìó êðîö³ Ìîíòå-Êà-
ðëî ðîçãëÿäàºìî ò³ëüêè ïîðîæí³ âóçëè àáî êî-
ì³ðêè é àíàë³çóºìî ¿õ íàéáëèæ÷å îòî÷åííÿ â îêî-
ë³ Ìóðà. Ïîò³ì ö³ êîì³ðêè ìîæóòü áóòè çàïîâ-
íåí³ ç ³ìîâiðíiñòþ:

• 1—F, ÿêùî â íàéáëèæ÷îìó îòî÷åíí³ º çà-
ïîâíåí³ âóçëè, ³

• F, ÿêùî âñi ñóñiäíi âóçëè º ïîðîæí³ìè.
4. Äàë³ ïîâòîðþºìî ïóíêò 3 äîòè, ïîêè êîå-

ô³ö³ºíò çàïîâíåííÿ ϑ íå äîñÿãíå íàïåðåä âèçíà-
÷åíîãî çíà÷åííÿ.

Òàêèì ÷èíîì, ó äàíié ìîäåëi éìîâiðíiñòü çà-
ïîâíåííÿ êîæíî¿ âiëüíî¿ êîì³ðêè â ´ðàòö³ çàëå-
æèòü âiä íàÿâíîñòi çàïîâíåíèõ ñóñiäíiõ êîìiðîê
i âèçíà÷àºòüñÿ êîåôiöiºíòîì àñîöiàöi¿ f=1—2F
(–1<f<1). Äîäàòíº çíà÷åííÿ êîåôiöiºíòà àñîöiàöi¿
f  â³äïîâ³äàº ïðèòÿãàííþ ì³æ âóçëàìè ðîñòó. Äëÿ
´ðàíè÷íîãî çíà÷åííÿ f→1 ñèñòåìà ðîçáèâàºòüñÿ
íà âåëèêîìàñøòàáí³ îáëàñò³ ç ïðàêòè÷íî ³äåàëü-
íî çàïîâíåíèìè ñ³òêàìè ³ âåëèêèìè ïîðîæíèíà-
ìè. Âiä’ºìíi çíà÷åííÿ ïàðàìåòðà àñîö³àö³¿ f â³ä-
ïîâ³äàþòü â³äøòîâõóâàííþ ì³æ âóçëàìè ðîñòó.
Òàêå â³äøòîâõóâàííÿ ì³æ âóçëàìè ðîñòó ìîæå
òàêîæ â³äïîâ³äàòè ïåâí³é êîîðäèíàö³¿ ì³æ åëå-
ìåíòàìè ðîñòó â íàéáëèæ÷³é êîîðäèíàö³éí³é
ñôåð³, ÿêå º âëàñòèâèì äëÿ çâè÷àéíèõ ñèñòåì ç
âîäíåâèìè çâ’ÿçêàìè. Ó âèïàäêó äóæå âèñîêî¿
êîîðäèíàö³¿, ïðè f→–1 ñòðóêòóðà ñ³òêè º ìàêñè-
ìàëüíî çðóéíîâàíîþ, ³ âèíèêàþòü ä³ðêè ì³í³-
ìàëüíî¿ âåëè÷èíè.

Ìè âèâ÷àëè ñòàòèñòè÷íi âëàñòèâîñòi äëÿ
ìîäåë³ ñêîðåëüîâàíîãî ïåðêîëÿö³éíîãî ðîñòó,
óñåðåäíþþ÷è ðåçóëüòàòè ïî 500—1000 ð³çíèõ
âèìið³â. Äëÿ ³äåíòèô³êàö³¿ ð³çíèõ ä³ðîê ³ âèçíà-
÷åííÿ òî÷êè ïåðêîëÿö³¿ âèêîðèñòîâóâàâñÿ àë´î-
ðèòì Õîøåíà i Êîïåëüìàíà [15—17].

Ðåçóëüòàòè ³ ¿õíº îáãîâîðåííÿ

Òèïîâi ïðèêëàäè êàðòèí, ùî â³äîáðàæàþòü
ñòðóêòóðó âèâ÷åíèõ ñèñòåì ïðè ðiçíèõ çíà÷åí-
íÿõ êîåôiöiºíòà àñîöiàöi¿ f  ³ ñòóïåíÿ çàïîâíåííÿ
´ðàòêè ϑ, ïðåäñòàâëåí³ íà ðèñ.1 (a) — 1(d). Âñi ðè-
ñóíêè îòðèìàí³ äëÿ ́ ðàòîê ç L=400, àëå äëÿ ïîëåã-
øåííÿ ñïðèéíÿòòÿ íà ðèñ. 1(b) — 1(d) çîáðàæåíà
òiëüêè çá³ëüøåíà ÷àñòèíà ñèñòåìè ðîçì³ðîì 50×50.
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Íà ðèñ. 1(à) íàâåäåíî îäèí ³ç ïðèêëàä³â ñòðó-
êòóðè ñèñòåìè äëÿ âèïàäêó ï³äñèëåíîãî ïðèòÿ-
ãàííÿ ìiæ âóçëàìè (f>0) ç³ ñòóïåíåì çàïîâíåííÿ
´ðàòêè

ϑ=ϑ
ðî

 = 0.592746, (1)
ÿêèé âiäïîâiäàº ïåðêîëÿö³éíîìó ñòóïåíåâ³ çà-
ïîâíåííÿ äëÿ çàäà÷³ âóçë³â ïðè âèïàäêîâ³é
ïåðêîëÿö³¿ [16] (äëÿ äàíî¿ ìîäåë³ âèïàäêîâà ïåð-
êîëÿö³ÿ â³äïîâ³äàº f=0). Âóçëè çîáðàæåíi çàïîâ-
íåíèìè (÷îðíèìè) êâàäðàòèêàìè. Äëÿ öüîãî âè-
ïàäêó ìè ìàºìî ãðóáîçåðíèñòó ñòðóêòóðó. Ñèñ-
òåìà ïîä³ëÿºòüñÿ íà âåëèêi êîìïàêòí³ êëàñòåðè
âóçëiâ, ùî ìàþòü íåðåãóëÿðíó çîâí³øíþ ìåæó ³
ä³ðêè âåëèêîãî ðîçì³ðó. Ðîçìið êëàñòåðiâ i ïî-
ðîæíèí çðîñòàº ³ç çðîñòàííÿì ïàðàìåòðà f. Â ́ ðà-
íè÷íîìó âèïàäêó f =1 ôîðìóºòüñÿ ò³ëüêè îäèí
ñóöiëüíèé êëàñòåð i ìîäåëü ñòàº ³äåíòè÷íîþ êëà-
ñè÷í³é ìîäåë³ Åäåíà [18]. Â iíòåðâàëi çíà÷åíü
0<f<1 äàíà ìîäåëü º âàðiàíòîì êëàñòåð-êëàñòåð-
íî¿ ìîäåëi àãðåãàöi¿ Åäåíà.

Íà ðèñ. 1(b) íàâåäåíî ïðèêëàä ñòðóêòóðè
ñèñòåìè äëÿ ìîäåë³ âèïàäêîâîãî ðîñòó â òî÷ö³
ïåðêîëÿöi¿ ïðè ϑ=ϑ

ðî
. Íà ðèñ. 1(ñ) i 1(d) ïîêàçà-

íî ïðèêëàäè ñòðóêòóð äëÿ âèïàäêó ï³äñèëåíîãî

â³äøòîâõóâàííÿ ìiæ âóçëàìè (f =–0.999) äëÿ ñòó-
ïåí³â çàïîâíåííÿ ́ ðàòêè ϑ=ϑ

j
=0.364133(ñ) i ϑ=ϑ

ðî

(d) âiäïîâiäíî. Âèïàäîê ï³äñèëåíîãî â³äøòîâõó-
âàííÿ ïðè f =–1 â³äïîâ³äàº äîáðå â³äîì³é çàäà÷³
ïîñëiäîâíî¿ âèïàäêîâî¿ àäñîðáöi¿ (ìîäåëü RSA)
äëÿ îñàäó ÷àñòèíîê íà ðåãóëÿðí³é ́ ðàòö³ ç âèêëþ-
÷åííÿì íàéáëèæ÷èõ ñóñ³ä³â [19]. ßêùî íàéáëèæ-
÷³ ñóñ³äè â³äïîâ³äàþòü îêîëó Ìóðà, ÿê íàø³é
ìîäåë³, òî ïðè äîñÿãíåíí³ ñòóïåíÿ çàïîâíåííÿ,
ð³âíîãî

ϑ=ϑ
j
 =0.364133,   (2)

ïîäàëüøèé îñàä ñòàº íåìîæëèâèì, îñê³ëüêè â
ñèñòåì³ âæå íåìàº êîì³ðîê ç íàéáëèæ÷èìè â³ëü-
íèìè ñóñ³äàìè. Âåëè÷èíà ϑ

j
 â³äïîâ³äàº ñòóïåíþ

çàïîâíåííÿ çàãàëüìîâàíîãî îñàäæåííÿ. Â àíãëî-
ìîâí³é ë³òåðàòóð³ âîíà íàçèâàºòñÿ “jamming
limit”. Çíà÷åííÿ ϑ

j 
 â ð³âíÿíí³ (2) îòðèìàíî â [20]

çà äîïîìîãîþ ÷èñëîâèõ ðîçðàõóíê³â. Òàêèì ÷è-
íîì äàíà ìîäåëü â³äïîâ³äàº óçàãàëüíåí³é ïåðêî-
ëÿö³éí³é ìîäåë³ ç âçàºìîä³ºþ íà ðåãóëÿðí³é ´ðà-
òö³ ³ âêëþ÷àº ìîäåë³ ðîñòó RSA(f =–1) ³ Åäå-
íà(f =1) ÿê ´ðàíè÷í³ âèïàäêè.

Ç àíàë³çó ñêåéë³íãîâî¿ ïîâåä³íêè ïîðîãó ïåð-
êîëÿöi¿ J

ð
 i ñåðåäíüîãî êîîðäèíàöiéíîãî ÷èñëà

Ðèñ. 1. Òèïîâ³ ïðèêëàäè
ñòðóêòóðè ñèñòåìè ïðè ð³çíèõ
çíà÷åííÿõ ïàðàìåòðà àñîö³àö³¿
f ³ ñòóïåíÿ ïîêðèòòÿ ϑ. Âñ³ ðè-
ñóíêè îòðèìàí³ äëÿ ñèñòåì
ðîçì³ðîì 400õ400, àëå äëÿ ïî-
ëåãøåííÿ ñïðèéíÿòòÿ íà ðèñ.
1(b) — 1(d) çîáðàæåíî òiëüêè
çá³ëüøåíó ÷àñòèíó ñèñòåìè
ðîçì³ðîì 50õ50. Òóò ϑ =ϑpo =
= 0.592746 [16] º ïåðêîëÿö³é-
íèé ïîð³ã ïîêðèòòÿ äëÿ çàäà÷³
âèïàäêîâî¿ ïåðêîëÿö³¿ ïî âóç-
ëàõ ³ ϑ

j
=0.364133 [20] â³äïîâ³-

äàº ïîêðèòòþ çàãàëüìîâàíîãî
îñàäæåííÿ (jamming coverage)
äëÿ ìîäåë³ RSA íà ðåãóëÿðí³é
êâàäðàòí³é ´ðàòö³ ç âèêëþ÷å-
íèìè ñóñ³äàìè â îêîë³ Ìóðà.
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ñèñòåìè Z
ð
 (â òî÷ö³ ïåðêîëÿö³¿) ïðè L→∞ çà äî-

ïîìîãîþ ñï³ââ³äíîøåíü [21]
ϑ

ð
− ϑ

ð
 (L)∝L−1/ν,   (3)

Ζ
ð
− Ζ

ð
 (L)∝L−1/ν′,   (4)

ìè îòðèìàëè êîðåëÿö³éíó ä³à´ðàìó ìiæ ϑ
ð
 i Z

ð
,

ïðåäñòàâëåíó íà ðèñ. 2. Âñi äàíi áóëè óñåðåäíåíi
ïî 10 000 ð³çíèõ âèìið³â. Òóò ν º åêñïîíåíòà êî-
ðåëÿö³éíî¿ äîâæèíè äëÿ çàäà÷³ âèïàäêîâî¿ ïåð-
êîëÿö³¿ ³ ïðèïóñêàºòüñÿ, ùî ν = 4/3 [16]. Íàøi
âèìiðè ïîêàçàëè òàêîæ, ùî ν′≅ν.

Ó âèïàäêó âiä’ºìíîãî êîåôiöiºíòà àñîöiàöi¿
f<0 ïîðiã ïåðêîëÿöi¿ ϑ

ð
 çàâæäè ïåðåâèùóº ïîðî-

ãîâå çíà÷åííÿ, õàðàêòåðíå äëÿ âèïàäêîâî¿ ïåð-
êîëÿö³¿ ϑ

ðî 
(äèâ. ð³âí. (1)). Äëÿ òàêîãî âèïàäêó

êîîðäèíàöiéíå ÷èñëî Ζ
ð
 (≈2) º ìàëèì, ùî çàêî-

íîìiðíî â³äîáðàæóº ïðàãíåííÿ âóçë³â â³äøòîâ-
õóâàòèñü ïðè öèõ ðåæèìàõ ðîñòó. Ó âèïàäêó ïðè-
òÿãàííÿ âóçëiâ (f>0) ñïîñòåð³ãàºòüñÿ ñóòòºâå
çáiëüøåííÿ ðîñòó ÷èñëà Z

ð
 ç ðîñòîì f ³ âåëè÷èíà

ϑ
ð
 ïðè çðîñòàíí³ Z

ð
 ïðîõîäèòü ÷åðåç ì³í³ìóì.

Ðèñ. 3. Íîðìàë³çîâàí³ ôóíêö³¿ ðîçïîä³ëó ðîçì³ðó ä³ðîê
f(r) ïðè ð³çíèõ çíà÷åííÿõ ïàðàìåòðà àñîö³àö³¿ äëÿ ñèñòåìè
100 õ100.

Ðèñ. 4. Çàëåæíîñò³ ñåðåäíüîãî ðîçì³ðó ä³ðîê <r> â³ä 1–
–f (äëÿ äîäàòíèõ çíà÷åíü ïàðàìåòðà àñîö³àö³¿ f) ïðè ð³çíèõ
ïîêðèòòÿõ ϑ. Ðîçì³ð ñèñòåìè ñêëàäàº 100 õ100.

Ðèñ. 2. Êîðåëÿö³éíà ä³àãðàìà â êîîðäèíàòàõ ïåðêîëÿ-
ö³éíèé ïîð³ã ïîêðèòòÿ ϑp â³ä ñåðåäíüîãî êîîðäèíàö³éíîãî
÷èñëà Zp â òî÷ö³ ïåðêîëÿö³¿ ïðè L→∞. Òóò, ϑ =ϑpo = 0.592746
[16] º ïåðêîëÿö³éíèé ïîð³ã ïîêðèòòÿ äëÿ çàäà÷³ âèïàäêîâî¿
ïåðêîëÿö³¿ ïî âóçëàõ.

Ðèñ. 5. Êîðåëÿö³éíà ä³àãðàìà ì³æ ñåðåäí³ì ðîçì³ðîì
ä³ðîê <r> ³ ñåðåäí³ì êîîðäèíàö³éíèì ÷èñëîì Zp ïðè ïîêðèò-
ò³ ϑ =ϑpo = 0.592746 [16], ùî â³äïîâ³äàº ïåðêîëÿö³éíîìó ïî-
ðîãîâ³ ïîêðèòòÿ äëÿ çàäà÷³ âèïàäêîâî¿ ïåðêîëÿö³¿ ïî âóç-
ëàõ. Ðîçì³ð ñèñòåìè ñêëàäàº 100 õ100.
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Ðîçãëÿíåìî ïîâåäiíêó ðîçì³ðó ä³ðîê ó ðåæè-
ì³ ðîñòó ç ïðèòÿãóâàííÿì. Íà ðèñ. 3 ïðåäñòàâ-
ëåíi íîðìîâàíi ôóíêö³¿ ðîçïîä³ë³â ðîçì³ð³â ä³ðîê
f(r) äëÿ ðiçíèõ çíà÷åíü ïàðàìåòðà àñîöiàöi¿ f.
Çðîçóì³ëî, ùî ïðè çá³ëüøåíí³ àñîö³àö³¿ f çðî-
ñòàº éìîâ³ðí³ñòü çíàõîäæåííÿ â ñèñòåì³ ä³ðêè
á³ëüøîãî ðîçì³ðó. Áiëüøå òîãî, ïðè ïåðåõîäi â
ðåæèì, áëèçüêèé äî ìîäåëi Åäåíà (f  >0.999), ìè
ñïîñòåðiãàºìî ïîÿâó ïiêó â ðîçïîäiëi f(r), ÿêèé
ñâiä÷èòü ïðî íàÿâíiñòü ó ñèñòåìi ä³ðîê âåëèêîãî
ðîçì³ðó. Öåé ï³ê â³äïîâ³äàº ³ñíóâàííþ âåëèêèõ
ä³ðîê ó ãðóáîçåðíèñò³é ñòðóêòóð³, ïîä³áí³é äî
ò³º¿, ùî ïðåäñòàâëåíà íà ðèñ. 1(a). Íà ðèñ. 4 ïî-
êàçàíà çàëåæíiñòü ñåðåäíüîãî ðîçìiðó ä³ðîê <r>
âiä 1–f (äëÿ äîäàòíèõ f) ïðè ðiçíèõ çàïîâíåííÿõ
´ðàòêè ϑ. Äëÿ âèïàäêó âåëèêèõ çàïîâíåíü, ïðè
ϑ

ð
>ϑ

ðî
, ìè ñïîñòåð³ãàºìî âèêîíàííÿ ñòåïåíåâî-

ãî ñï³ââ³äíîøåííÿ
<r>∝ (1−f)−α, (5)

äå ñòåïiíü α (≈0.24) º ïðèáëèçíî ïîñò³éíîþ âå-
ëè÷èíîþ äëÿ ðiçíèõ çíà÷åíü ϑ.

Â îêîëi ïåðêîëÿöiéíî¿ òî÷êè ϑ≈ϑ
ðî 

ïîâåäiíêà,
ùî ñïîñòåð³ãàºòüñÿ, º ñêëàäí³øîþ, ³ ìè íå ìîæå-
ìî çàðàç äàòè ¿é ïðîñòîãî ïîÿñíåííÿ. Â³äçíà÷è-
ìî, ùî äëÿ öüîãî âèïàäêó ñïîñòåð³ãàºòüñÿ ïðî-
ïîðö³éíå çá³ëüøåííÿ ñåðåäíüîãî ðîçì³ðó ä³ðîê
<r> ïðè çá³ëüøåíí³ ñåðåäíüîãî êîîðäèíàöiéíîãî
÷èñëà Z

ð
 (Äèâ. ðèñ. 5).

Âèñíîâêè

Ìè ðîçãëÿíóëè â ö³é ðîáîò³ ïðîñòó ́ ðàòêîâó
ìîäåëü äëÿ ïîÿñíåííÿ àíîìàëüíî íèçüêî¿ ðîç-
÷èííîñò³ âóãëåâîäíåâèõ ìîëåêóë ó ñèñòåìàõ ç
âîäíåâèìè çâ’ÿçêàìè, òàêèõ, íàïðèêëàä, ÿê âîäà.
Ìè âèâ÷èëè ñêåéë³íãîâ³ âëàñòèâîñò³ ïîðîãó ïåð-
êîëÿö³¿ äëÿ ð³çíèõ çíà÷åíü êîåô³ö³ºíòà àñîö³àö³¿
f, à òàêîæ çàëåæíîñò³ ôóíêö³é ðîçïîä³ëó ³ ñåðåä-
íüîãî ðîçì³ðó ä³ðîê <r> â³ä ïàðàìåòðó f ïðè ð³-
çíèõ çíà÷åííÿõ çàïîâíåííÿ ́ ðàòêè ϑ. Âñòàíîâëå-
í³ êîðåëÿö³¿ ì³æ ðîçì³ðîì ä³ðîê òà êîîðäèíàö³é-

íèì ÷èñëîì ñ³òêè âóçë³â äîçâîëÿþòü çðîáèòè âè-
ñíîâîê, ùî ðîçì³ð ä³ðîê â àñîö³éîâàí³é ñ³òö³ (ÿêà
ìîæå ñëóãóâàòè ïðîòîòèïîì Í-çâ’ÿçàíèõ ñèñòåì)
çìåíøóºòüñÿ ïðè çìåíøåíí³ êîåô³ö³ºíòà àñîö³à-
ö³¿ f. Ãîëîâíèé ðåçóëüòàò äàíî¿ ðîáîòè ïîëÿãàº
â òîìó, ùî ïðè çìåíøåíí³ f, ùî ìîæå â³äáóâàòè-
ñÿ ïðè ï³äñèëåíí³ âçàºìíîãî â³äøòîâõóâàííÿ
ìîëåêóë, àáî ¿õ âçàºìí³é êîîðäèíàö³¿ (íàïðèê-
ëàä, òàêî¿, ùî ñïîñòåð³ãàºòüñÿ â ñèñòåìàõ ç âîä-
íåâèìè çâ’ÿçêàìè) â³äáóâàºòüñÿ çìåíøåííÿ ðîç-
ì³ðó ä³ðîê ó öèõ ñèñòåìàõ. Öå ìîæå ïðèâîäèòè
äî çìåíøåííÿ ðîç÷èííîñò³ âåëèêèõ ìîëåêóë ó
ñèñòåìàõ ç Í-çâ’ÿçêàìè. Òàêà ïîâåä³íêà óçãîäæó-
ºòüñÿ ç ïîâåä³íêîþ, ùî ñïîñòåð³ãàºòüñÿ åêñïåðè-
ìåíòàëüíî äëÿ ð³çíèö³ â ðîç÷èííîñò³ â ëåãê³é ³
âàæê³é âîä³. Çâè÷àéíî, òàêà ìîäåëü º íåð³âíîâàæ-
íîþ çà ñâîºþ ïðèðîäîþ ³ ìîæå áóòè ò³ëüêè ïåð-
øèì, äóæå ãðóáèì íàáëèæåííÿì äî ä³éñíîñò³.
Âîíà âñòàíîâëþº ò³ëüêè ÿê³ñí³ ãëîáàëüí³ ñï³ââ³ä-
íîøåííÿ ì³æ çàêîíàìè îðãàí³çàö³¿ H-ñèñòåì ³ ¿õ
ñòðóêòóðîþ. Àëå ìîäåë³ òàêîãî òèïó äåìîíñòðó-
þòü ¿õ çàñòîñîâí³ñòü ³ âàæëèâ³ñòü, ïðèíàéìí³, â
åâðèñòè÷íîìó ïëàí³ äëÿ îïèñàííÿ ñòðóêòóðè ð³ä-
êî¿ âîäè. Ïåðêîëÿö³éíà âîäà, ñòðóêòóðà ÿêî¿ ³í-
òåðïðåòóºòüñÿ ÿê ïðîñòîðîâà ñ³òêà âîäíåâîçâ’ÿ-
çàíèõ ìîëåêóë âîäè, º øèðîêî ïðèéíÿòîþ ³ çà-
ñòîñîâóºòüñÿ äëÿ ïîÿñíåííÿ ïàðàäîêñ³â ð³äêî¿
âîäè [22, 23]. Íà íàøó äóìêó, äàíà ðîáîòà ïî-
âèííà ñòèìóëþâàòè ÷èñåëüí³ é åêñïåðèìåíòàëü-
í³ äîñë³äæåííÿ, ùî ñïðÿìîâàí³ íà âèçíà÷åííÿ
äàëüøèõ êîðåëÿö³é ì³æ ðîç÷èíí³ñòþ âóãëåâîä-
íåâèõ ìîëåêóë ³ ñòðóêòóðîþ àñîö³éîâàíèõ âîä-
íåâîçâ’ÿçàíèõ ñèñòåì.

Ïîäÿêè
²äåÿ ö³º¿ ðîáîòè âèíèêëà âíàñë³äîê äèñêóñ³é

ç ²ãîðåì À. Àð’ºâèì, çà ùî ìè âèñëîâëþºìî éîìó
ãëèáîêó ïîäÿêó. Ìè òàêîæ äóæå âäÿ÷í³ Ariel Ben-
Naim çà íàä³ñëàí³ â³äáèòêè éîãî îñòàíí³õ ðîá³ò
ç äàíî¿ ïðîáëåìè.
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THE LATTICE MODEL OF SOLUBILITY
OF HYDROCARBON MOLECULES

We study the lattice model of correlated percolation growth for an associated
systems description, e.g. H-bonding systems. The void structure of H-bonding system
is simulated as occupation of the fixed fraction ϑ of sites providing the following rule:
any new site gets occupied randomly, but the probability of its occupation depends on
the presence of the nearest neighbours and is controlled by the association parameter
f(–1<f<1). All calculations are done for a square lattice of LxL sites (L=20—1000)
with periodic boundary conditions. The unoccupied sites correspond to cavities in the
network of H-bonding. At f→1 (attraction between the growth elements), the system
splits into the large-scaled areas of practically ideal network, which corresponds to
formation of large cavities. At f→–1(repulsion or coordination between the growth
elements), the network with maximally destroyed spongy or tracery structure appears,
which corresponds to the cavities of small size. The percolation properties estimation
and clusters classification were carried out using the modified Hoshen-Kopelman
algorithm. We have studied the scaling properties of percolation thresholds at different
values of f, the cavity size distributions and mean cavity size, <r> versus f, dependencies
at different values of ϑ. The correlation between the mean cavity size and mean co-
ordination number in the network structure and possible mechanism of hydrocarbon
molecules low solubility of in H-bonded systems are discussed.
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